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Kurzdarstellung
Der Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit ist die theoretische und experimentelle Beschrei-
bung von sogenannten Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS).
Die RMS bestehen aus mindesten zwei meist metallischen Materialien, die exotherm mit-
einander in Reaktion treten können. Mittels Magnetronsputter-Deposition(MSD) werden
einige hundert bis mehrere tausend alternierende Einzelschichten hergestellt. Die Peri-
odendicke variert zwischen 10-150 nm und die Gesamtdicke zwischen 10-100 µm. Die
exotherme chemische Reaktion wird durch eine Aktivierungsenergie, z.B. mit einem elek-
trischen Abrissfunken gestartet. Hierbei findet ein Phasenübergang der sich im metasta-
bilen Gleichgewicht befindlichen RMS-Materialien statt. Dadurch wird Energie in Form
von Wärme freigesetzt, welche in Nachbarbereichen wieder die Reaktion aktiviert. Es
bildet sich eine selbsterhaltende thermische Welle durch die RMS-Folie aus. Hierbei ist
soviel Energie vorhanden, dass ein sich auf der RMS und dem zu fügenden Bauteil befind-
liches Lot bzw. der Grundwerkstoff selbst aufgeschmolzen werden kann. Die RMS ist
somit als Wärmequelle zum Verbinden von zwei Bauteilen einsetzbar. Der große Vorteil
dieser Technologie ist der sehr geringe Wärmeeintrag in die zu fügenden Bauteile auf-
grund der sich innerhalb weniger Millisekunden abspielenden Reaktion. Dadurch wer-
den die Bauteile nur oberflächlich erwärmt und es tritt keine Gefügeschädigung auf. So
ist ebenfalls ein sehr spannungsarmes Fügen möglich. Außerdem ist durch die metalli-
schen Materialien eine hohe elektrische und thermische Leitfähigkeit gewährleistet.
Zur Charakterisierung werden Simulationen der physikalischen und chemischen Vor-
gänge innerhalb der RMS durchgeführt, um aus den Temperatur-Zeit-Verläufen die maxi-
male Temperatur und Ausbreitungsgeschwindigkeit berechnen zu können. Zur Berech-
nung der Temperaturausbreitung in Bauteilen wird eine neue Methode vorgestellt. Damit
ist es möglich die Eindringtiefe der Temperatur in Bauteile, Wärmebarriereschichtdicken
und Schmelzzeiten zu bestimmen und so Parameter für das spezielle Fügeproblem, wie
Periodendicke etc. der RMS abzuleiten. Durch Modellierung des Wärmetransports nach
der Fügung von Bauteilen mittels RMS wird eine Korrelation zwischen thermischer Leit-
fähigkeit und Scherzugfestigkeit abgeleitet.
Um die theoretischen Ergebnisse zu quantifizieren und bestimmte Parameter die in den
Berechnungen notwendig sind zu erlangen, wurden Experimente durchgeführt. Die RMS
werden hinsichtlich ihrer Enthalpie H, Ausbreitungsgeschwindigkeit v, freiwerdenden
Temperatur, Interdiffusionszone w, Phasenumwandlung und dem Einsatz als innovative
Wärmequelle zum Löten von Bauteilen experimentell untersucht. Diese Ergebnisse wer-
den mit den Simulationen verglichen und runden die Arbeit ab.
Abstract
The focus of this work is the theoretical and experimentell descreption of so-called Reac-
tive Multilayer Systems (RMS).
The RMS consist of at least two mostly metallic materials, which can exothermic response
with each other. Using magnetron sputter deposition (MSD) several hundred to thousands
alternating layers are produced. The periodic thickness varies between 10-150 nm and the
total thickness between 10-100 µm. The exotermic reaction is effected by an activation en-
ergy, e.g. with an electric spark. In this case a phase transition of the RMS materials, which
are in a metastable equilibrium, will take place. This released energy in the shape of heat,
which actvates the reaction in the neighboring areas. It forms a self-sustaining thermal
wave through the RMS foil. In this case the amount of energy is present, that a solder
on the RMS or the joining samples or even the material itself can be melted. Therefore the
RMS can be used as a heat source for joining two components. The major advantage of this
technology is the very low heat input in the bonding components, due to the milliseconds
of the reaction. Thus the components are heated only superfical and there is no structural
damage. Thus a very low-stress joining is possible. Furthermore is guaranteed, because of
the metallic materials, a very high electrical and thermal conductivity.
For the theoretical characterization of the physical and chemical processes within the RMS
FEM-Simulations of the absolut temperature and the propagation velocity are preformed.
In order to calculate the tmeperature ditribution in the components a new method will
presented. It is thus possible to calculate the temperature penetration of the components
to determine potential thermal barrier layer-thickness and the meltig time. Thus param-
eters for the specific joint problem such as period thickness, etc. of the RMS are derived.
Modelling the heat transport after joining with RMS it is possible to derive a corralation
between the thermal conductivity and shear strength.
To quantify the theoretical results and to require certain parameters for the calculations ex-
periments were preformed. The RMS will be investigated experimentally in terms of their
enthalpy H, propagation velocity v, nascent temperature, melting time tschmelz, interdiffu-
sion zone w, phase transition and its use as inovative heat source for joining components.
The experimental results are compared with the theortical and complet this work.
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1. Einleitung
Aufgrund der immer kleiner und komplexer werdenden Bauteilen zum Beispiel im Be-
reich von Smartphones werden die Anforderungen an die notwendigen Fügung immer
höher. Es sollte möglichst kein Wärmeeintrag in die sehr wärmesensiblen Bauteile, der
das Gefüge dieser schädigen bzw. die Bauteile gar zerstören könnte, erfolgen. Die Fügung
sollte möglichst keine Spannungen und hohe elektrische und thermische Leitfähigkeit
aufweisen. Die zu verbindenden Komponenten sollten aus Materialien mit völlig unter-
schiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten (z.B. Keramik-Aluminium, Kupfer-
Aluminium) bestehen können. Die Fügung sollte möglichst vollflächig sein. Die Fügung
sollte temperaturbeständig und langzeitstabil sein. Das Kleben wäre eine Möglichkeit den
Wärmeeintrag in die Bauteile gering zu halten und so eine Schädigung dieser zu ver-
meiden. Auch können mit diesem Verfahren verschiedenste Materialien flächig miteinan-
der verbunden werden. Ein Nachteil dieses Verfahrens ist das die elektrischen und ther-
mischen Leitfähigkeiten eher gering ausfallen. Die Temperaturbeständigkeit und Langzeit-
stabilität ist beim Kleben nur bedingt gegeben, so können Klebungen durch Tempera-
tureintrag spröde werden bzw. halten die aus Polymer bestehenden Kleber nur Tempera-
turen bis zu 200 ◦C aus.
In dieser Arbeit soll eine neue Möglichkeit aufgezeigt werden diesen Probleme zu begeg-
nen, die sogenannten Reaktiv-Multischicht-Systeme (RMS). Diese bestehen aus mindest-
ens zwei meist metallischen Materialien, die in genau definierter Perioden- und Gesamt-
dicken auf Substraten abgeschieden werden. Anschließend werden diese vom Substrat
abgelöst und als freistehende RMS-Folien als Wärmequelle zum Fügen von Bauteilen
genutzt. Durch das Einbringen einer Aktivierungsenergie, z.B. mittels eines elektrischen
Abrissfunkens oder eines Lasers, läuft innerhalb der RMS eine exotherme chemische selb-
sterhaltende Reaktion ab. Es findet ein Übergang von der durch das Multischichtsystem
erzeugten metastabilen Anordnung der RMS-Materialien in eine stabile intermetallische
Phase statt. Diese Reaktion gibt Energie in Form von Wärme an die Umgebung ab und
kann zum Aufschmelzen von Loten oder den Grundwerkstoffen selbst, z.B. bei Polymeren
genutzt werden. Aufgrund des innerhalb weniger Millisekunden ablaufenden Prozesses
ist ein Wärmeeintrag in die Bauteile schon nach wenigen Mikrometern nicht mehr zu
beobachten. Das Gefüge bleibt unbeschädigt, Eigenspannungen in der Fügezone wer-
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den dabei vermieden. Der thermische Ausdehnungskoeffizient spielt aufgrund dessen,
dass nahezu keine Erwärmung stattfindet keine Rolle. Deshalb ist es möglich die unter-
schiedlichesten Materialien miteinander zu fügen. Die Fügung wird erreicht durch die Bil-
dung einer RMS-Lot-Matrix, diese besteht aus der intermetallischen Phase der RMS und
dem Lot (meist Metalle) selbst. Dadurch ist eine hohe elektrische und thermische Leit-
fähigkeit garantiert. Lötungen mit Reaktiv-Multischicht-Systemen versprechen aufgrund
der freistehenden Folien eine hohe Flexibilität im Einsatz, so können diese auf das je-
weilige Problem zugeschnitten werden und sind transportabel. Zur Aktivierung der RMS
ist kein Sauerstoff notwendig, was diese Technologie auch unter Wasser bzw. im Vaku-
um einsetzbar macht. So wäre es denkbar RMS beim vakuumdichten Verkapseln von z.B.
Spiegeln für Beameranwendungen einzusetzen. Die Temperaturstabilität wird durch das
jeweilig eingesetzte Lot bedingt. Diese Arbeit gliedert sich, wie im Folgenden beschrieben:
Kapitel 2 befasst sich mit der geschichtlichen Entwicklung, der Herstellung und Anwen-
dung von Reaktiv-Multischicht-Systemen.
Kapitel 3 erläutert das methodische Vorgehen bei den Modellierungen, der experimentel-
len Charakterisierung und dem Fügen mit RMS.
Kapitel 4 gliedert sich in die Vorstellung und Diskussion der Ergebnisse aus Modellierung
und experimentellen Charakterisierung der RMS. Ein Vergleich am Ende dieses Kapiteles
zeigt die Güte der Modellierung.
Kapitel 5 behandelt das Fügen mit RMS an realen Bauteilen. Es werden Fügungen von
Cu-Cu, Al-Cu und Al-Al mit unterschiedlichen Loten. Außerdem wird die elektrische
und thermische Leitfähigkeit von Cu-Cu Fügungen und der spezifische Widerstand der
RMS selbst bestimmt.
Kapitel 6 gibt eine Zusammenfassung der gewonnenen Ergebnisse.
2
2. Stand der Technik
2.1. Geschichtliche Entwicklung
Die Geschichte der Verwendung von selbstausbreitenden exothermen Reaktionen zum
Fügen von Bauteilen beginnt schon im Jahre 1895, als Goldschmidt ein Patent über das
sogenannte Thermitschweißen im Schienenbau veröffentlicht [1]. Dieses Verfahren wird
heute noch angewendet.
Die in dieser Arbeit behandelte selbstausbreitende exotherme Reaktion, wird erstmals
1972 in Arbeiten der sowjetischen Forscher Merzhanov et.al veröffentlicht [2]. Seitdem
finden Reaktiv-Multischicht-Systeme stetige Erwähnung.
Merzhanov et.al. [3] berichten über die Herstellung von pulverförmigem Titancarbid,
welches nach Zündung wenige Minuten nachglühte und dabei maximale Temperaturen
von ca. 3200 K erreicht. Diese Pulvergemische weisen eine Vielzahl von Nachteilen auf.
Zum Beispiel wird die Dichte des Gemisches von der Pressdichte und der unterschied-
lichen Pulverkorngröße begrenzt, was zu Kavitäten in der Pressung führt. So ist der phy-
sische Kontakt der Materialien nicht immer direkt gegeben. Dieser ist jedoch eine notwen-
dige Bedingung, dass eine Interdiffusion und somit die gewünschte exotherme Reaktion
stattfinden kann. An solchen Kavitäten stoppt die selbsterhaltende Reaktion, die die RMS
auszeichnet.
Floro et.al. beschreibt 1986 Rh/Si Reaktiv-Multischicht-Systeme in Folienform, hergestellt
mittels Elektronenstrahlverdampfung [4].
Zwei Jahre später gelang es Wickersham et.al. mittels Magnetronsputter-Deposition (MSD)
Zr/Si-RMS auf Glassupstraten abzuscheiden [5]. Der Vorteil dieser Elektronenstrahlver-
dampften bzw. gesputterten Reaktiv-Multischicht-Systemen im Gegensatz zu Pulvergemi-
schen liegt daran, dass so ein homogener physischer Kontakt der Materialien, präzise Pe-
riodendicken und atomare Verhältnisse in der RMS garantiert werden können.
Im Jahre 1988 geben Clevenger et.al. umfangreiche Erkenntnisse über Ni/Si-RMS bekannt
[6, 7]. Ein Jahr später berichten Ma et.al. über Al/Ni-RMS [8, 9].
Theoretische Betrachtung haben schon mit Merzhanov et.al. [2] und Hardt et.al. [10] be-
gonnen. Armstrong entwickelt 1992 ein erstes mathematisches Modell der Festkörperdif-
fusion über die Verbrennung legierbarer Metalle [11]. Basierend auf diesen Arbeiten wird
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von Mann et.al. [12], Salloum et.al. [13, 14, 15], Jayaraman et.al. [16] und Aldushin et.al.
[17] die Theorie weiterentwickelt. In den Arbeiten von Woll [18], Herr [19] und Qiu [20]
werden die thermodynamischen Grundlagen hervorragend erklärt.
Qiu [20] berichtet 2007 im Rahmen seiner Dissertation über die Herstellung von Al/Ni-
RMS durch Kaltwalzen, wie unten beschrieben.
Herr Herr untersucht im Rahmen einer Dissertation 2012 [19] mit Al/Ni-RMS erstellte
Fügungen von Aluminium und Kupfer. Hierbei liegt der Fokus auf der Untersuchung der
mechanischen, elektrischen und metallurgischen Eigenschaften.
Herr Breuer untersucht Pd/Al-RMS zum Wafer-Level-Packaging [21].
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2.2. Prinzipeller Aufbau von Reaktiv-Multischicht-Systemen
(RMS)
Reaktiv-Multischicht-Systeme (RMS) bestehen aus mindestens zwei meist metallischen
Materialien, die bei Phasenübergang eine exotherme chemische Reaktion miteinander
eingehen.
RMS können entweder durch Kalt-Walzen, Galvanische Abscheidung, Ionenstrahlsput-
tern [22] oder, wie in dieser Arbeit verwendet, mittels Magnetron-Sputter-Deposition her-
gestellt werden. In allen Fällen werden mehr oder weniger definierte Multischichtlagen
erzeugt. So entsteht ein metastabiles Gleichgewicht der beiden Materialien.
Das Einkoppeln einer Aktivierungsenergie (z.B. ein elektrischer Abrissfunken) an einem
Punkt dieses Schichtverbundes wird, in diesem thermodynamisch ungünstigen Zustand,
eine chemische exotherme Reaktion, beschrieben durch eine atomare Diffusion der Ma-
terialien ineinander ausgelöst (vgl. Abbildung 2.2.1). Hieraus folgt ein Phasenübergang
in eine stabile intermetallische Phase. Dadurch wird Energie in Form von Wärme frei
und aktiviert ihrerseits angrenzende Bereiche. Es entsteht eine thermische Welle paral-
lel zu den Multischichten. Die Einzelschichtdicken dürfen dabei nicht größer als einige
hundert Nanometer sein. Die Diffusionswege werden sonst zu groß und die atomare Dif-
fusion würde zeitlich wie bei Festkörpern ablaufen. Diese liegt im Bereich von Tagen,
Wochen bzw. Jahren und es könnte sich keine Ausbreitungsgeschwindigkeit der therm-
ischen Welle von ms ausbilden. Der genaue Reaktionsprozess wird in Abschnitt 3.1 aus-
führlich besprochen.
Abbildung 2.2.1.: Prinzipieller Aufbau von Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS).
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2.3. Ausgewählte Reaktiv-Multischicht-Systeme
In Tabelle 2.3.1 sind ausgewählte RMS angegeben, die sich besonders für die Herstellung
mittels Magnetronsputter-Deposition eignen. Die Tabelle ist nach steigender adiabatischer
Temperatur geordnet. Momentan werden Al/Ni-RMS (mittelenergetisches System) von
der Firma INDIUM Corporation R© unter dem Namen NanoFoil R© kommerziell vertrieben
[23]. Hierbei ist jedoch eine starke Limitierung im Bezug auf das atomares Verhältnis,
die Gesamtdicke, die Periodendicke und mögliche Lote gesetzt. In der Literatur werden
hochenergetische RMS, wie z.B. Ti/Si [24], Pd/Al [25] oder Ru/Al [18] besprochen. Zu der
Klasse der niederenergetischen RMS zählen z.B. Ti/Al [26]. Auffällig ist, dass nur binäre
Systeme Erwähnung finden.
Tabelle 2.3.1.: Auswahl von Reaktiv-Multischicht-Systemen.
RMS Bindungs- Adiabatische Referenz
enthalpie Temperatur
kJ
mol K
Ti/Al 36 1500 [26]
Al/Ni 59 1912 [12]
Ti/Si 72 2393 [24]
Zr/Si 72 2250 [27]
Pd/Al 92 2653 [25]
Ti/C 93 3340 [2]
Hochenergetische RMS wie Pd/Al oder Ti/C würden sich für Fügungen mit Hartloten
sehr gut eignen. Allerdings ist Palladium sehr selten und damit mit hohen Kosten verbun-
den, wodurch die Wirtschaftlichkeit einer solchen RMS nicht gegeben wäre. Kohlenstoff
hat eine so geringe Abscheiderate beim Magnetronsputtern, dass keine prozesssichere Ab-
scheidung einer RMS gewährleistet werden kann. Die anderen in der Tabelle erwähnten
RMS werden im Laufe dieser Arbeit behandelt.
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2.4. Herstellung von Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS)
Die Magnetronsputter-Deposition ist das häufigste Verfahren, um RMS herzustellen. Eine
Alternative, wie schon oben beschrieben, wäre RMS aus gepresstem Pulver zu erzeugen.
Dieses Verfahren wird hier nicht besprochen, da nicht garantiert werden kann, dass die
selbsterhaltende Reaktion aufrecht erhalten wird.
Weiterhin können RMS durch Ionenstrahlsputtern hergestellt werden. Nachteilig ist die
geringe Rate bei der Beschichtung und der damit verbundene zeitliche Aufwand. Die
erzeugten RMS weisen eine hohe Schichteigenspannung auf, und es lassen sich nur sehr
geringe Flächen erzeugen [22].
Kostengünstige Varianten zur Herstellung sind das Kaltwalzen und die galvanische Ab-
scheidung. Diese Verfahren und die Magnetronsputter-Deposition werden im Folgenden
besprochen.
2.4.1. Kaltwalzen
In Abbildung 2.4.1 ist der prinzipielle Ablauf der Methode des Kaltwalzens dargestellt.
Zunächst werden die Folien der beiden gewünschten Materialien von Dicken im Bereich
von Mikrometern (a), im gewünschten atomaren Verhältnis gestapelt (b). Darauf wird
dieser Stapel in Form einer Rolle aufgerollt (c) und anschließend gewalzt (d). Die so ent-
standene Folie wird in der Mitte geschnitten (e) und einem weiteren Walzvorgang un-
terzogen (f). Dieser Vorgang wiederholt sich solange bis, die gewünschte Gesamt- bzw.
Periodendicke der RMS erreicht worden ist.
Abbildung 2.4.1.: Prinzip der Herstellung von RMS mittels Kaltwalzen [20].
7
2 Stand der Technik
Auf diese Weise konnten von Bordeaux et.al. [28] Pd/Al, Pd/Sn und Ni/AlCr-RMS
hergestellt werden. Es wurden Periodendicken zwischen 500 und 100 nm und Gesamt-
dicken von mehreren 10 µm hergestellt. Qiu berichtet über die Herstellung von Ti/Al-RMS
[20]. Ausbreitungsgeschwindigkeiten von durch Kaltwalzen erzeugten Al/Ni-RMS liegen
im Bereich von 0,02 bis 0,11 ms abhängig ihres atomaren Verhältnisses [29].
Eine selbsterhaltende Reaktion konnte von Qiu festgestellt werden, jedoch musste dazu
die RMS auf 500 ◦C vorgewärmt werden. Das Problem bei dieser Methode der Herstellung
ist die Erzeugung von durchgängigen Schichtstapeln, wie sie bei der Herstellung mittels
MSD erreicht werden. Die einzelnen Materialien bilden aufgrund des Walzvorgangs Kam-
mern aus in denen ein Material vollständig von den anderen umschlossen wird. An diesen
Kavitäten stoppt die selbsterhaltende Reaktion. Erst bei Vorwärmung können diese Dif-
fusionsbarrieren überwunden werden und eine selbsterhaltende Reaktion wird möglich.
Durch dieses Verfahren können zwar Multischichtstapel hergestellt werden, jedoch ist es
zur Anwendung beim RMS-Löten eher ungeeignet.
2.4.2. Galvanische Abscheidung
Eine weitere sehr neue Methode der Herstellung von RMS ist das Verfahren der elektro-
chemischen Abscheidung. Hierbei sind die Vorteile vor allem darin zu sehen, dass bei
der Beschichtung kein Wärmeeintrag stattfindet und somit ein frühzeitiges Zünden der
RMS von vornherein ausgeschlossen werden kann. Prinzipiell werden, wie in Abbildung
2.4.2 dargestellt zwei mögliche Ansätze verfolgt. Zum einen die Einbadtechnik, bei der
beide zur Abscheidung nötigen Elektrolyte und Materialien in einem Bad vorliegen. Die
Erzeugung der Multilagen erfolgt, wie in Abbildung 2.4.2 links gezeigt, durch Änderung
der anliegenden Stromdichte. So kommt es bei einer hohen Stromdichte vorwiegend zur
Abscheidung der unedleren Komponente, z.B. Aluminium. Bei niedrigeren Stromdichten
wird eher die niedrigkonzentriertere edlere Komponente abgeschieden, z.B. Palladium.
So können Multischichten erzeugt werden, allerdings werden die Einzelschichten immer
mit dem anderen Material verunreinigt sein [30, 31].
Die wahrscheinlich effektivere Variante ist die Abscheidung mittels Zweibadtechnik (vgl.
Abbildung 2.4.2 rechts). Die entsprechenden Elektrolyte und Materialien liegen in ge-
trennten Bädern vor. Das Substrat wird nun in Bad A getaucht, nach einer vorher be-
stimmten Zeit aus diesem entnommen, gespült und in Bad B getaucht. Dieser Vorgang
wird solange wiederholt, bis die gewünschte Anzahl an Perioden und somit die Gesamt-
dicke der RMS erreicht ist. Um diese Technik präzise durchzuführen, ist ein Roboter von-
nöten. Blum berichtet 1921 von der Abscheidung von Kupfer-Nickel-Multilagen mittels
Zweibadtechnik. Hierbei wurden Einzelschichtdicken im Bereich von mehreren 10 µm
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abgeschieden [32]. Einzelschichtdicken von ca. 10 nm dieses Systems konnten von Odgen
1986 hergestellt werden [33]. Von Chonen wird 1983 die Erzeugung von Silber mit Palla-
dium veröffentlicht [34]. Ob hierbei eine selbsterhaltende Reaktion erfolgt wurde bisher
noch nicht getestet. Arbeiten von Herrn Breuer verfolgen die Abscheidung von Palladium-
Zinn-Multilagen mittels Zweibadtechnik und ionischer Liquide [21]. Diese Technik ist
vielversprechend jedoch noch nicht über das Versuchsstadium hinaus.
Abbildung 2.4.2.: Prinzipieller Aufbau der Herstellung von RMS mittels Galvanischer Ab-
scheidung; Links, Einbadtechnik; Rechts Zweibadtechnik.
2.4.3. Magnetronsputter-Deposition
Eine sichere und präzise Herstellung von RMS ist die Magnetronsputter-Deposition. Damit
können, wie in dieser Arbeit behandelt, freistehende Folien mit genau definierten atom-
aren Verhältnissen, Perioden- und Gesamtdicken hergestellt werden [22]. Diese Technik
eignet sich besonders gut, wenn es gilt hohe Raten, mit geringer Rauheit und geringer
Grenzflächeninterdiffusion zu paaren. In Abschnitt 3.2 wird die Herstellung noch aus-
führlich besprochen.
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2.5. Anwendung von Reaktiv-Multischicht-Systemen
Reaktiv-Multischicht-Systeme finden vor allem überall da Anwendung, wo ein Erwärmen
der zu fügenden Komponenten vermieden werden muss. Einige Anwendungsbeispiele
werden im Folgenden besprochen.
Reaktiv-Multischicht-Systeme werden momentan von der Firma INDIUM Corporation R©
unter dem Namen NanoFoil R© kommerziell vertrieben [23]. Hier wird die Anwendung der
RMS im Bereich des Targetbonding, dass als NonoBonding R© bezeichnet wird, erwähnt.
Dabei wird das Target, z.B. für Sputterprozesse, und die RMS-Folie auf eine Kupfer-Platte
gelegt mit einem Druck beaufschlagt und gezündet. Die genauen Details zum Fügen mit-
tels RMS werden in Abschnitt 3.4 ausführlichst besprochen. Qiu zeigt die Anwendung
dieser NanoFoil R© zum Fügen von Si-Substraten mittels AuSn-Weichlotfolien [35].
Wang et.al geben Beispiele zum Fügen von unterschiedlichen Materialien mittels Al/Ni-
RMS an [36, 37, 38]. Hierbei werden Stahl-Stahl, Aluminium-Aluminium, Titan-Titan und
Metall-Keramik Verbindungen untersucht.
Herr Herr gibt in seiner Arbeit Fügungen von Aluminium mit Kupfer auf Sn-Weichlot
Basis bekannt [19].
Belegarbeiten von Herrn Mielke zeigen die Anwendung des RMS-Lötens bei StahlStahl,
Aluminium-Stahl und Kupfer-Stahl Fügungen [39]. Diese Fügungen finden, z.B. eine mög-
liche Anwendung in der Herstellung von Küchengeräten und Bohrern.
Herr Breuer zeigt die Anwendung von Pd/Al-RMS zum Wafer-Level-Packaging auf [21].
Das Hauptaugenmerk liegt hierbei auf der Integration der RMS in den Wafer-BondProzess.
2.6. Zusammenfassung und Neuerungen in dieser Arbeit
In diesem Abschnitt wurden die geschichtliche Entwicklung, der Aufbau, Herstellung
und Anwendung von Reaktiv-Multischicht-Systemen behandelt.
In der vorliegenden Arbeit wird zunächst das in der Literatur am meisten erwähnte Reak-
tiv-Multischicht-System Al/Ni besprochen (vgl. [40, 41, 42, 43]).
Die Modellierung der physikalischen und chemischen Vorgänge im RMS wird durch die
Einführung von dynamischen und temperaturabhängigen Größen, wie z.B. der Dichte
bzw. der spezifischen Wärmekapazität, die Berücksichtigung der Temperatur im Diffusi-
onskoeffizient und die Modellierung des bei der exothermen Reaktion der RMS stattfin-
denden Phasenübergangs erweitert (vgl.Abschnitt 4.1.1). Diese Modellierung wurde am
Beispiel von Al/Ni-RMS durchgeführt und mit dem Experiment verglichen. Nach erfolg-
ter Evaluierung konnte so das entwickelte Modell erfolgreich auf andere RMS angewandt
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werden. So konnte erstmals der Einfluss von Al-Barriereschichten auf das hochenergeti-
sche Ti/Si-RMS untersucht werden. Ebenso wurde das ternäre Al/Sn/Ni/Sn-RMS, bei
dem das Lot als Sn-Barriereschicht vorliegt, erstmalig modelliert und ausführlich experi-
mentell charakterisiert.
In dieser Arbeit wird die Schmelzzeit von unterschiedlichen Loten und der Wärmeeintrag
in die Bauteile selbst mittels gaußförmiger Wärmestromdichte Funktion erstmals berech-
net. So ist eine Abschätzung benötigter Wärmebarriere-, Lotschichtdicken und RMS-Para-
meter zur Herstellung haftfester Fügungen vorab möglich.
Es wird eine Methode entwickelt, die es erlaubt aus bekannter thermischer Leitfähigkeit
die Scherzugfestigkeit zu berechnen.
Die experimentellen Charakterisierung von Al/Ni-RMS beschäftigt sich systematische
mit dem Verhalten von Enthalpie, Ausbreitungsgeschwindigkeit, Schmelzzeit und maxi-
maler Temperatur bei Variation der Parameter Perioden-, Gesamtdicke und atomarem
Verhältnis. Durch diese Charakterisierung ist eine Evaluierung der vorgestellten Model-
lierung möglich.
Nach erfolgter Modellierung und experimenteller Charakterisierung werden die gewon-
nenen Ergebnisse anhand von Fügungen mittels RMS an Al-Cu- und Cu-CuProben getes-
tet. Fügungen mit unterschiedlichen Loten und Variation der RMS-Parameter werden hin-
sichtlich Ihrer Leitfähigkeit und Scherzugfestigkeit charakterisiert.
Erstmalig wird der spezifische elektrische Widerstand der RMS gemessen und in den
Modellierungen berücksichtigt.
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3.1. Entwicklung von Modellen zur Beschreibung von RMS
und deren Anwendung
Im Folgenden werden die verwendeten mathematischen Modelle zur Berechnung der
Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc, maximalen Temperatur Tcalc, dem Wärmeeintrag in
reale Bauteile, der zu erreichenden Schmelzzeit tschmelz und der effektiven Verbindungs-
fläche Ae f f , die eine Korrelation zwischen thermischer Leitfähigkeit und Scherzugfest-
igkeit erlaubt, vorgestellt. Die daraus gewonnenen Ergebnisse werden in Abschnitt 4.1
präsentiert und diskutiert.
3.1.1. Weiterentwicklung eines Modells zur Beschreibung der physikalischen
und chemischen Vorgänge innerhalb der RMS
Reaktiv-Multischicht-Systeme bestehen aus Multischichtstapeln, die in genau definierter
Periodendicke (vgl. Abschnitt 4.2.1) und atomaren Verhältnissen der Materialien zuein-
ander abgeschieden werden. Basierend auf Arbeiten von Armstrong [11], Mann et.al. [12],
Holt et.al. [44], Hardt et.al [10], Salloum et.al. [13] und weiterer Autoren (vgl. [16, 45, 46,
43]), wird in diesem Abschnitt eine mathematische Beschreibung der physikalischen und
chemischen Vorgänge innerhalb der RMS angegeben und weiterentwickelt. Die thermo-
dynamischen Grundlagen sind in den Arbeiten von Herr [19] und Woll [18] schon bestens
beschrieben, weshalb darauf in dieser Arbeit nicht näher eingegangen wird.
Armstrong beschreibt 1992 die im Inneren von RMS ablaufenden physikalischen und
chemischen Vorgänge mit Hilfe von Festkörperdiffusionen auf nanoskaliger Ebene [11].
Er schlägt eine Kopplung von atomarer und thermischer Diffusion (Wärmeleitung) vor.
Hierbei dient die atomare Diffusion zur Beschreibung der chemischen Reaktion und des
Konzentrationsgradientens. Diese darf nicht mit Diffusionvorgängen auf makroskopisch-
er Ebene verwechselt werden.
Mann et.al. greifen dieses Modell auf und geben eine stationäre analytische Lösung zur
Berechnung der Ausbreitungsgeschwindigkeit der Reaktionsfront an [12] .
In dieser Arbeit wird das von Salloum beschriebene zeitabhängige Modell verwendet und
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hinsichtlich folgender Punkte erweitert [13] :
• Temperaturabhängige Materialdaten
• Einführung von Sättigungsfunktionen zur Beschreibung des Phasenübergangs
• Kopplung des berechneten Temperaturfeldes in den exponentieller Vorfaktor
Die Vorgänge innerhalb der RMS lassen sich wie in Abbildung 3.1.1 gezeigt erklären. In
z-Richtung führt ein Konzentrationsgradient, beschrieben durch ein skalares Konzentra-
tionsfeld C(x, z, t) =̂ C, bei Aktivierung durch einen Zündimpuls TZF zu einer exother-
men chemischen Reaktion der Materialien. Beschrieben wird diese Reaktion durch das
zweite Ficksche Gesetz in unten angegebener Form. Diese bedingt einen Phasenüber-
gang von dem im metastabilen Gleichgewicht vorliegenden Schichtverbund in eine sta-
bile intermetallische Phase zur Folge (vgl. Abschnitt 4.2.2). Diese Phase ist vom jeweiligen
Reaktiv-MultischichtSystem abhängig.
Die aktivierte exotherme chemische Reaktion setzt Energie in Form von Wärme, mathe-
matisch durch die Wärmequelle Q(C, T, t) =̂ Q beschrieben, frei. Diese Wärme ist aus-
reichend, um die atomare Diffusion angrenzender Bereiche zu aktivieren.
Aufgrund der kontinuierlichen Aktivierung der Nachbarbereiche innerhalb der RMS bil-
det sich eine selbsterhaltende Reaktion parallel (x-Richtung) zu den Schichten aus, deren
Wärmefluss durch die Wärmeleitungsgleichung beschrieben wird.
Die Kopplung dieser beiden Prozesse findet über die Wärmequelle Q als inhomoger kon-
zentrationsfeld- und energiemengenabhängiger Teil in der Wärmeleitungsgleichung statt.
Das Temperaturfeld T(x, z, t) =̂ T koppelt seinerseits in den Arrhenius-Ansatz für den
Diffusionskoeffizienten Di, wie von Hirvonen bei Al/Ni-RMS vorgeschlagen [47]. Da-
durch wird eine dynamische Kopplung zur atomare Diffusion sichergestellt.
Um den Phasenübergang vom reinen Material (unreagierter Schichtstapel) in die inter-
metallische Phase (reagierter Schichtstapel) zu beschreiben, wurden für Materialdaten wie
Arrhenius-Vorfaktor und spezifische Wärmekapazität, Sättigungsfunktionen eingeführt.
Ohne diese sanken die Temperaturen unter Null Kelvin [48].
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Abbildung 3.1.1.: Prinzipieller Aufbau von Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS).
3.1.1.1. Beschreibung der chemischen Reaktion
Das Ficksche Gesetz 3.1.1 in nachstehender Form beschreibt die chemische Reaktion durch
eine atomare Diffusion:
dC(~r, t)
dt
= ∇ · (D∇C(~r, t)) (3.1.1)
Hier steht t für die Zeit, C(~r, t) für das skalare Konzentrationsfeld,~r für den dreidimensio-
nalen Ortsvektor und D für den atomaren Diffusionskoeffizienten.
Die Rechnungen werden, im Folgenden, zweidimensional durchgeführt. Das ist möglich,
da bei einer punktförmigen Zündung der RMS Zylindersymmetrie herrscht und daher y-
und x-Richtung gleichberechtigt sind. Eine zeitaufwendige dreidimensionale Rechnung
bringt daher keinen Mehrgewinn.
Der Term ∇D∇C(~r, t) vereinfacht sich unter der Annahme, dass die atomare Diffusion
in z-Richtung, um Größenordnungen ausgeprägter ist als in x-Richtung und daher Terme
mit ∂
2C
∂x2 und Mischterme vernachlässigt werden können [12].
Der Diffusionskoeffizient D wird durch einen Arrhenius-Ansatz beschrieben 3.1.3, wo-
durch eine Richtungsabhängigkeit ausgeschlossen wird. Durch diese Annahmen und die
zweidimensionale Betrachtung ergibt sich Gleichung 3.1.1 zu 3.1.2:
dC
dt
= Di · ∂
2C
∂z2
(3.1.2)
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Mit dem Arrhenius Ansatz für den Diffusionskoeffizienten:
Di = Di,0 · e−
EA
R·T (3.1.3)
Hier gibt R die universelle Gaskonstante an. T steht für das aus Gleichung 3.1.6 berechnete
Temperaturfeld. EA gibt die Aktivierungsenergie der Diffusion der RMS Materialien an
[12]. Für die hier besprochenen RMS Al/Ni, Ti/Si und Ti/Al/Si/Al ist die Aktivierungsen-
ergie um ein Vielfaches geringer als in der Literatur bei Diffusion der Materialien ange-
geben. Mann et.al. geben eine Aktivierungsenergie für Al/Ni-RMS von EAl/Ni = 137
kJ
mol
an [12]. Wohingegen die Aktivierungsenergie von Al in eine Ni-Matrix EA,Al−>Ni = 260
kJ
mol und für Ni in eine Al-Matrix EA,Ni−>Al = 145
kJ
mol , für makroskopische Festkörper, von
dem Wert EAl/Ni deutlich abweichen [49]. Dieser Effekt wird von Zotov et.al. auf den ver-
stärkten Beitrag in Korngrenzendiffusion bei Interdiffusion in nanoskaligen Multilagen
zurückgeführt [50].
Di,0 ist der materialabhängige exponentielle Vorfaktor. Dieser ist auf nanoskaliger Ebene
um ca. 8 Größenordnungen höher als bei Festkörpern [51]. Das ist einer der Effekte, wes-
halb Ausbreitungsgeschwindigkeiten in der Größenordnung wie hier berechnet und ge-
messen entstehen können. In dieser Arbeit wird der exponentielle Vorfaktor, der bisher
als konstant angesehen wurde, um den Phasenübergang der Materialien vom metasta-
bilen Gleichgewicht (unreagiert) hin zu dem intermetallischen Endprodukt (reagiert) zu
beschreiben (vgl. Abbildung 3.1.1), mit einer Sättigungsfunktion versehen:
Di,0 = Di,j + (Di − Di,j) · e−
(T−T0)
ζ (3.1.4)
T0 gibt die Raumtemperatur an. Die Indizes i,j stehen als Platzhalter für die jeweiligen
Materialien aus denen das Reaktiv-Multischicht-System aufgebaut ist. Der Sättigungs-
parameter ζ wurde unter der Annahme, dass der reine Diffusionskoeffizient Di der Ma-
terialien in den Diffusionskoeffizienten der intermetallischen Phase Di,j bei einer Tempe-
ratur von ca. 500 K übergeht, bestimmt. Diese Temperatur ergibt sich aus DTA (Abschnitt
4.2.3) bzw. röntgendiffraktometrischen Messungen (siehe Abschnitt 4.2.2). Erst durch das
Einfügen dieser Sättigungsfunktion konnten, wie in den Abschnitt 4.2.4 und 4.2.5 gezeigt,
sehr gute Übereinstimmungen von Simulation und Experiment erzielt werden. Da dieser
Phasenübergang temperaturabhängig ist, wurde das berechnete Temperaturfeld T in Glei-
chung 3.1.4 berücksichtigt und so eine dynamische Kopplung garantiert.
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3.1.1.2. Beschreibung der thermischen Welle
Die thermische Welle wird durch die Wärmeleitungsgleichung in nachstehender Form
beschrieben:
cp,i · ρi dT(~r, t)dt − λi∇T(~r, t) =
dQ
dt
(3.1.5)
Hier gibt cp,i die spezifische Wärmekapazität, ρi die Dichte, λi die thermische Leitfähigkeit,
T(~r, t) das dreidimensionale, orts- und zeitabhängige Temperaturfeld und Q die Wärme-
quelle (3.1.9) wieder. Der Index i steht für das jeweilige Material.
Die Wärmeleitung ist in x-Richtung um Größenordnungen ausgeprägter als in z-Richt-
ung, daher können Terme mit ∂
2T
∂z2 und Mischterme vernachlässigt werden [12]. Weiterhin
ist wie oben beschrieben eine dreidimensionale Rechnung nicht nötig, weshalb sich Terme
mit y-Anteil zu Null ergeben. Mit diesen Annahmen kann Gleichung 3.1.5 zu 3.1.6 zusam-
mengefasst werden:
cp,i · ρi dTdt − λi
∂2T
∂x2
=
dQ
dt
(3.1.6)
Um die Diffusionsvorgänge bei der selbsterhaltenden Reaktion möglichst realitätsnah zu
beschreiben, werden in dieser Arbeit Materialdaten, wie Dichte und thermische Leitfähig-
keit temperaturabhängig berücksichtigt. Mathematisch wird dies durch die Gleichungen
3.1.7 und 3.1.8 ausgedrückt [52]:
ρi(T) =
ρ0,i
1 + 3 · αi · (T − T0) (3.1.7)
Wobei ρ0,i die materialabhängige Dichte bei Raumtemperatur T0 und αi der material-
abhängige thermische Ausdehnungskoeffizient ist.
λi(T) =
L · T
ψ0,i · (1 + αi(T − T0)) (3.1.8)
L ist die Lorenzzahl und ψ0,i der spezifische elektrische Widerstand des jeweiligen Mate-
rials bei Raumtemperatur T0.
Die Wärmequelle Q lässt sich ausdrücken als Q = ∆Hrx · C2, wobei Hrx die Reaktions-
enthalpie angibt [14]. Diese kann nach der Thermodynamik Hrx = cp · (T−T0) geschrieben
werden. Wird nun noch berücksichtigt, dass auf diese Gleichung die totale zeitliche Ab-
leitung wirkt, so ergibt sich die Wärmequelle zu Gleichung 3.1.9:
dQ
dt
= Cp,RMS(T) · (T − T0) · (1− wdp ) ·
M2i
ρi
·
(
∂C2
∂t
+ vtrans · ∂C
2
∂x
)
(3.1.9)
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Mi ist die molare Masse und vtrans =
Di,0
z die Massentransportgeschwindigkeit der Ma-
terialien ineinander. Der Term (1− wdp ) berücksichtigt eine Interdiffusionszone w, welche
sich bei der Herstellung der RMS zwischen den Schichten aufgrund des Wärmeeintrages
bildet (vgl. [14] und Abschnitt 4.2.1). Hierbei geht ein geringer Teil der Materialien schon
in die Endphase über und kann somit nicht mehr zu der exothermen Reaktion und damit
zum Energiegewinn beitragen.
Die spezifische Wärmekapazität Cp,RMS ist eine entscheidende Größe zur Berechnung
des Temperaturfeldes. Bisher wurde diese bei Mann et.al. mit einem konstanten Ansatz
cp,Mann = 830 JkgK [12] und bei Salloum et.al. [13] durch den Ansatz ρcp =
ρi ·cp,i+γ·ρj·cp,j
1+γ , der
einem gewichteten Mittelwert mit der Gewichtung γ entspricht, berücksichtigt. In dieser
Arbeit wird die spezifische Wärmekapazität cDTAIR aus Temperatur- und DTA-Messungen
errechnet. Eine Sättigungsfunktion, wie bei der Besprechung des Diffusionskoeffizienten
erwähnt, garantiert die Beschreibung des Phasenübergangs (3.1.10). Dieses Konzept stellt
eine dynamische temperaturabhängige Energiemenge, wie sie auch in Wirklichkeit bei
der Reaktion der RMS auftritt, dar.
Cp,RMS = cp,i + (cDTAIR − cp,i) · e−
(T−T0)
ζ (3.1.10)
Hierbei gibt cp,i die spezifische Wärmekapazität der reinen Materialien wieder. ζ ist der
aus DTA-Messungen folgende Sättigungsparameter, wie oben beschrieben.
Zur Aktivierung der selbsterhaltenden Reaktion wird ein Zündimpuls, gewöhnlich ein
elektrischer Abrissfunken, verwendet. Dieser koppelt Energie oberhalb der Schwelle der
Aktivierungsenergie EA der atomaren Diffusion in das RMS ein. In dieser Arbeit wird
der Zündimpuls mittels einer Gaußfunktion simuliert (3.1.11). Mathematisch wird dieser
Sachverhalt wie folgt ausgedrückt:
TZF = T0 + Tinital · e
− t2
t2zuend (3.1.11)
Hierbei gibt Tinitial die Zündtemperatur und tzuend die Zündzeit an. Diese wurden aus
Arbeiten von Hannes et.al. zu elektrischen Abrissfunken entnommen [53].
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3.1.2. Entwicklung eines Modells zur Bestimmung des Wärmeeintrags in
Bauteile beim Fügen mit RMS
Um den Fügeprozess zu optimieren, ist es wichtig den Wärmeeintrag in die zu fügenden
Bauteile zu bestimmen und somit eine optimale Anpassung der RMS-Parameter an die
jeweilige Anwendung treffen zu können.
Die oben besprochenen Rechnungen der physikalischen und chemischen Vorgänge sind
sehr aufwendig. Daher wird im Folgenden für die qualitative Abschätzung der Schmelz-
zeiten und des Temperatureintrages in anwendungsorientierte Bauteile ein angepassteres
mathematisches Modell beschrieben. Dazu wird eine gaußförmige Wärmestromdichte-
funktion als lineare Wärmequelle an der Grenzfläche zwischen die Bauteile implemen-
tiert (vgl. Abbildung 3.1.2 und 3.1.13). Die benötigten Eingangsgrößen, wie Ausbreitungs-
geschwindigkeit v und Energie pro Fläche q müssen gemessen oder berechnet werden.
Abbildung 3.1.2.: Prinzip der Modellierung des Wärmeeintrags in Bauteile.
Der Wärmetransport in die Bauteile wird mittels der homogenen Wärmeleitungsglei-
chung beschrieben (3.1.12). Hierbei werden die Materialdaten wieder temperaturabhängig
berücksichtigt.
ρi(T) · cp,i · ∂T
∂t
− λi(T) · ∂
2T
∂(xj)2
= 0 (3.1.12)
Wie aus Abbildung 3.1.2 ersichtlich, wird die gaußförmige Wärmestromdichtefunktion
(3.1.13) zwischen den Fügepartner als simulierte RMS berücksichtigt. Die Wärmestrom-
dichtefunktion ist aus [54] entnommen worden:
f (x, q, vexp, σGau, t) =
q · vexp√
2 · pi · σGau
· e
(
− (x−vexp ·t)2
2·σ2Gau
)
(3.1.13)
In Gleichung 3.1.13 gibt x den Ort parallel zu den Bauteilen an. Die Zeit t garantiert den
dynamischen Verlauf der RMS-Reaktion. vexp ist die für das jeweilige Reaktiv-Multischicht-
System bestimmte Ausbreitungsgeschwindigkeit, q die Energie pro Fläche und σGau die
Gaußbreite.
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3.1.3. Entwicklung eines Modells zur Berechnung der eﬀektiven
Verbindungsﬂäche von Fügung mit RMS
Abbildung 3.1.3 gibt den prinzipiellen Aufbau der Modellierung der effektiven Verbind-
ungsfläche Ae f f nach der Fügung mittels RMS wieder. Hierbei wird eine konstante Wärme-
leistung PW auf einer Seite des dreidimensionalen Modells eingekoppelt (vgl. Gleichung
3.1.14, [55]). Die andere Seite wird konstant auf Raumtemperatur T0 gehalten. Durch die
Wärmeleitungsgleichung wird der Wärmetransport durch die Bauteile und den Schicht-
aufbau berechnet (vgl. Gleichung 3.1.12). An den Punkten Temperatur T1 und Temperatur
T2 werden im Abstand l = 8 mm, wie in Abbildung 3.1.3 gezeigt die Temperatur-Zeit-Ver-
läufe bestimmt. Daraus folgt in Gleichung 3.1.14 benötigte Temperaturdifferenz ∆T =
T1 − T2. Die Fläche Ages (entspricht Ae f f = 100 %) wurde wie in den Messungen gewählt,
um einen Vergleich mit dem Experiment zu gewährleisten (vgl. Abschnitt 3.3). Die effek-
tive Verbindungsfläche Ae f f wird nun solange verkleinert bis die berechnete thermische
Leitfähigkeit und die gemessene übereinstimmen. Daraus können Rückschlüsse auf die
experimentell zu erreichende Scherzugfestigkeit gewonnen werden. Hierbei wird ange-
nommen, dass wenn eine vollflächige Verbindung der beiden Bauteile erreicht wurde, die
aus Datenblättern bekannte maximale Scherzugfestigkeit τmax,Lit des Lotes vorliegt. Also
kann die zu erreichtende Scherzugfestigkeit τ aus Ae f fAges =
τ
τmax,Lit
berechnet werden.
Gleiches gilt bei bekannter Scherzugfestigkeit für die thermische Leitfähigkeit.
PW =
λ · ∆T · Ae f f
l
(3.1.14)
Abbildung 3.1.3.: Prinzip der Berechnung der effektiven Verbindungsfläche.
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3.2. Herstellung von Reaktiv-Multischicht-Systemen
Die im Folgenden besprochenen Schichten sind am Fraunhofer-Institut für Werkstoff- und
Strahltechnik in Dresden hergestellt worden. Zur Beschichtung wird eine Magnetron-Sput-
ter-Lab MSL600, welche von VTD Dresden speziell auf diese Anforderungen abgestimmt
wurde verwendet [56]. In Abbildung 3.2.1, oben ist der prinzipielle Aufbau dieser Anlage
gezeigt. Auf einem rotierbaren Hexagon sind fünf Substratpositionen und eine Dummy-
position angebracht. Die Dummyposition dient zum Freisputtern der vier gegenüber ange-
brachten Targets. So können gleichzeitig fünf RMS abgeschieden werden, die dann vom
Substrat nur noch abgelöst werden müssen (vgl. Abbildung 3.2.1). Die in Abschnitt 5
beschriebenen Bauteile werden ebenfalls in dieser Anlage mit Wärmebarriere-, Benetzungs-
und Lotschichten versehen.
Abbildung 3.2.1.: Links, Prinzip der Anlage Multisputter-Lab 600 (MSL600);
Rechts, freistehende Al/Ni-RMS-Folie einer Gesamtdicke von dtot = 40 µm, einer Fläche von
A = 430 · 220 mm2 und beidseitig belotet mit Sn-Weichlot der Dicke dSn = 10 µm.
Zur Herstellung genau definierter RMS-Folien ist es wichtig, die Rate der zu beschich-
tenden Materialien vorab zu untersuchen; dies erfolgt mittels Röntgenreflektometrie. Die
Röntgenreflektometrie ist ein zerstörungsfreies Verfahren zur Bestimmung der Schicht-
dicke und der Dichte sehr dünner Schichten. Die Intensität der an einer Probenoberfläche
reflektierten monochromatischen Röntgenstrahlung wird in Abhängigkeit vom Einfalls-
winkel Θ detektiert.
In Abbildung 3.2.2 ist ein zur Ermittlung der Beschichtungsrate aufgenommenes Reflek-
togramm gezeigt. Aus der Totalreflexionskante bei ca. 2Θ = 0,5 ◦ lassen sich die Dichte
der Schichten bestimmen. Die weiteren Reflexe lassen sich mit Hilfe der Bragg-Gleichung
2 · dp · sin(2Θ) = m · λR auswerten, wobei dp die Periodendicke der Schicht, m die Reflex-
ionsordnung und λR die Wellenlänge der Röntgenstrahlung angibt. Zur Ratenbestimmung
wird bei sonst konstanten Beschichtungsbedingungen die Leistung jeweils einer Beschich-
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tungsquelle verändert. Die sich ergebende Dickenänderung der Multischicht wird ver-
messen. Aus dem Verhältnis von Dicken- zu Leistungsänderung ergibt sich die Beschich-
tungsrate für die einzelnen Materialien bei den gewählten Beschichtungsbedingungen.
Aus dieser Rate wird die Einzelschichtdicke der Materialien bestimmt. So kann präzise die
Periodendicken dp, Gesamtdicke dtot und das atomare Verhältnis NAlNNi der RMS eingestellt
und abgeschieden werden.
Dennoch kann es aufgrund des Wärmeeintrages zu Abweichungen der vorher bestim-
mten Parameter kommen. Auch die Targetqualität und -abnutzung spielt eine Rolle bei
der Herstellung.
Abbildung 3.2.2.: Schematische Darstellung eines Reflektogramms zur Bestimmung der
Beschichtungsrate einer Al/Ni-RMS.
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3.3. Beschreibung der Werkzeuge zur Bestimmung wichtiger
Größen von RMS
3.3.1. Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)
Zur Erzeugung der Transmissionselektronenmikroskop-Aufnahmen müssen die Proben
zunächst präpariert werde. In dieser Arbeit wurde hierfür die Technik des Focused Ion
Beam verwendet. Dabei wird ein fokussierter Strahl aus Galliumionen mit einer Span-
nung von 50 kV zeilenweise über die Oberfläche geführt. Dadurch ist ein Polieren der
Oberfläche oder auch Herausschneiden sehr dünner Proben (im Bereich von 100 nm)
möglich. Die so entstandenen Proben werden dann im TEM mit Elektronen mit einer
Beschleunigungsspannung von UB = 80 kV, beschossen und die transmittierten Elektro-
nen mittels eines Detektors analysiert. Hieraus entstehen die gezeigten TEM-Aufnahmen.
Zur Charakterisierung des entstehenden Dichtekontrastverlaufes wurde das Programm
ImageJ verwendet. Die TEM-Bilder wurden mit einem Transmissionselektronenmikroskop
des Typs JEOL 2010F angefertigt.
3.3.2. Rasterelektronenmikroskopie (REM)
Bei einem REM treten Elektronen aus einer Kathode aus und werden auf eine Anode hin
beschleunigt. Diese durchlaufen ein Linsensystem zur Fokussierung und ein XY-Ablenk-
system zur Erzeugung eines Zeilenrasters und treffen anschließend auf die zu unter-
suchende Probe, welche sich im Vakuum in einer Probenkammer befindet.
Ein Sekundärelektronendetektor registriert die durch den Elektronenstrahl in der Probe
induzierte Emission von Sekundärelektronen. Der so gewonnene Kontrast wird an eine
elektronische Signalverarbeitung weitergeleitet, welche dann ein ortsaufgelöstes Bild der
Probenoberfläche liefert. Die Beschleunigungsspannung betrug 20 kV. Zur Charakter-
isierung des entstehenden Dichtekontrastverlaufes wurde das Programm ImageJ verwen-
det. So konnten Perioden-, Gesamt- und Lotschichtdicke erhalten werden. Die REM-Auf-
nahmen wurden mit einem Rasterelekronenmikroskops der Firma JEOL JSM 6610 ange-
fertigt.
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3.3.3. Phasenanalyse von RMS mit Synchrotronstrahlung
Synchrotronstrahlung ist hochenergetische elektromagnetische Strahlung mit hoher Strahl-
intensität im Vergleich zu anderen Strahlungsquellen [57]. Diese Strahlung wird zu Unter-
suchungen verwendet, in denen es auf eine hohe zeitliche Auflösung mit hoher Intensität
ankommt. Um die Vorgänge innerhalb der RMS beim Aufheizen nachvollziehen zu kön-
nen, benötigt man eine hohe Zeitauflösung.
Zur Erzeugung werden im Speicherring Doris Positronen, die Antiteilchen der Elektro-
nen auf nahezu Lichtgeschwindigkeit beschleunigt und auf eine Kreisbahn abgelenkt.
Dabei geben diese Energie in Form von Bremsstrahlung ab. Diese hat ein enorm breites
Energiespektrum und eine hohe Intensität und kann für Röntgendiffraktometrie genutzt
werden.
Die RMS wurde auf einen Ofen gelegt und mit einer Kohlenstoffhaube (DOM) zum Schutz
verdeckt. Die Folien wurden, analog der DTA mit 20 Kmin , von 20
◦C bis 900 ◦C aufge-
heizt. Aus der ankommenden Synchrotronstrahlung wurde durch Stellung von Mono-
chromatoren genau die Energie von 15 keV extrahiert und unter streifendem Einfall mit
einem Winkel Θ = 8 ◦ auf die Probe geleitet. Der in einem festen Abstand angebrachte
„Mythen“-Liniendetektor nahm alle 15 s ein Diffraktogramm im Bereich von 2Θ = 30 ◦ -
60 ◦ auf. Die gewonnenen Diffraktogramme wurden anschließend ausgewertet (vgl. Ab-
bildung 3.3.1). Temperaturbereiche in denen keine Phasenübergange beobachtbar waren,
wurden zusammengefasst und gemittelt. Die Phasen wurden mit dem Evaluierungspro-
gramm EVA ausgewertet.
Abbildung 3.3.1.: Prinzipienskizze der Messung mit Synchrotronstrahlung.
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3.3.4. Diﬀerenzthermoanalyse (DTA)
Die Differenzthermoanalyse (DTA) und dynamische Differenzkalometrie (DSC) zählen
zu den thermischen Analyseverfahren. Diese dienen zur Untersuchung der Kinetik und
Thermodynamik von chemischen und physikalischen Prozessen. DSC und DTA unter-
scheiden sich hinsichtlich des Messverfahrens [58]. So wird bei der DTA die Temperatur-
differenz, bei der DSC die Differenz der Energiezufuhr und die Änderung der Masse
gemessen. Die Thermogravemetrie misst über den Zeitverlauf die Massenänderung einer
Substanz.
Wird eine DTA mit Thermogravimetrie gekoppelt, so bezeichnet man diese als Wärme-
strom-DSC. So kann ein DTA-Gerät auch zur Messung der Enthalpie genutzt werden. In
dieser Arbeit wurde das Differenzthermoanalyse Gerät der Firma Shimadzu DTG 60 ver-
wendet. Hier sind die Verfahren Differenzthermoanalyse (DTA) und Thermogravimetrie
gekoppelt.
In Abbildung 3.3.2 ist der prinzipielle Aufbau des verwendeten Gerätes gezeigt. Der Ofen
heizt das mit dem Referenz- und Probentiegel ausgestattete Messvolumen. So werden
identische Bedingungen generiert. Die Messung durchläuft ein vorher festgelegtes Tem-
peraturprogramm. In dieser Arbeit wurde eine Heizrate von 20 Kmin und eine Abkühl-
rate von 40 Kmin , sowie ein Temperaturbereich von ∆T = 40 - 800
◦C unter Luft gewählt.
Während des Temperaturprogramms wird über die Temperatursensoren die Temperatur-
differenz zwischen Referenz- und Probentiegel aufgezeichnet.
Eine DTA-Messung läuft wie folgt ab: Zunächst wird eine Kalibrierung mit den Materi-
alien Indium, Zinn, Zink und Aluminium durchgeführt, um die gemessenen Tempera-
turen zu korrigieren und aus diesen Referenzen die jeweiligen Enthalpien berechnen zu
können. Eine Untergrundmessung, d.h. beide Tiegel sind leer, lässt bei der Auswertung
den Abzug einer Basislinie zu. Aus diesen Daten konnte eine Fehlerkurve (vgl. Abbil-
dung A.5.2, im Anhang) ermittelt werden, woraus sich ein maximaler Fehler von 4 %
bestimmen lässt. Für die eigentliche Messung der Enthalpie der RMS-Folie werden die
Proben mittels einer Stanze herausgestanzt und so immer die gleichen Probenflächen von
ADTA = 14,5 mm2 generiert. Aus Kenntnis der Fläche lässt sich die Energie pro Fläche q
bestimmen, wie sie in der Modellierung von Fügungen mittels RMS benötigt wird. Um
eine statistische Aussage treffen zu können, wurden immer mindestens drei Messungen
mit ein und derselben RMS-Folie durchgeführt und aus den erhaltenen Enthalpien der
Mittelwert gebildet.
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Abbildung 3.3.2.: Prinzipieller Aufbau eines DTA-Gerätes.
Auswertung eines DTA-Peaks
In Abbildung 3.3.3 ist das Signal des Temperaturfühlers (DTA-Signal) als Funktion der
Temperatur des Ofens aufgetragen. Die orange Linie gibt die Basislinie an, das heißt die
Kurve die sich ergeben müsste wenn keine Probe im Tiegel vorhanden wäre. Setzt in der
Probe eine Reaktion ein, so wird entweder der Umgebung Energie entzogen (endotherm)
oder an diese abgegeben (exotherm). Bei einer endothermen Reaktion hinkt die Tempera-
tur im Probentiegel der Referenztemperatur nach. Bei einer exothermen Reaktion steigt
die Temperatur im Probentiegel schneller als die im Referenztiegel. Dies führt zu einer
Änderung im Kurvenverlauf. So steigt das DTA-Signal von Beginn der Reaktion TA bis
zum Ende TPeak an. Danach gleicht sich die Probentemperatur wieder der Temperatur des
Referenztiegels an. Die Enthalpie H berechnet sich aus Gleichung 3.3.1 [59]:
H = −
TE∫
TA
K · ∆TdT (3.3.1)
Hierbei ist ∆T = TPeak − TRe f , wobei TRe f die Temperatur im Referenztiegel angibt. K ist
ein Proportionalitätsfaktor, der die Kalibrierung der Temperatur und der Enthalpie (wie
oben beschrieben), die Masse der Probe, gerätespezifische Faktoren, wie Ofenatmosphäre
(hier Luft), Probenhaltermaterial und Geometrie, Draht- und Schweißgröße der Ther-
moelementverbindung, Lage des Thermoelements und die Heizrate berücksichtigt. Zur
Auswertung der Messdaten wurde das von der Firma Shimadzu mitgelieferte Programm
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TA60 angewendet (vgl. Abbildung A.5.1, im Anhang). In diesem wird der K-Faktor aus
den oben angegebenen Abhängigkeiten bestimmt und nach Angabe der Anfangs- und
Endtemperatur TA und TEdas Integral berechnet. Ausgegeben wird die Enthalpie H und
die absolute Energie Eabs. Durch Division von Eabs und ADTA erhält man die Energie pro
Fläche q.
Abbildung 3.3.3.: Schematische Darstellung zur Auswertung eines DTA-Peaks.
3.3.5. Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit
Zur Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp wurde eine Vorrichtung entwickelt
(vgl. Abbildung 3.3.4), die aus einem Aluminiumkörper besteht, in den verschiedene Kon-
taktwerkstoffe (Kupfer, Messing, Aluminium, und Keramik) eingesetzt werden können.
Die RMS wird auf den jeweiligen Kontaktwerkstoff gelegt und mit einer Glasplatte, durch
zwei an der Vorrichtung angebrachte Klapphalterungen fixiert. Diese Halterungen sind
nötig um die Glasplatte nicht aufgrund der bei der Reaktion entstehenden thermischen
Schockwelle weg zudrücken. Die zur Initiierung der selbsterhaltenden Reaktion benötigte
Aktivierungsenergie (vgl. Abschnitt 3.1) wird durch einen zeitlich und lokal definierten
elektrischen Impuls in die Folie eingekoppelt (vgl. Abbildung A.6.1, im Anhang).
Um die Temperaturabhängigkeit der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp zu bestimmen,
wird die Zündvorrichtung auf eine Heizplatte gelegt. Mittels eines in den Kontaktwerkstoff
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eingebrachten Temperaturfühlers können so die Temperaturen 20 ◦C, 60 ◦C und 90 ◦C
eingestellt werden. Oberhalb des Beobachtungsgebietes (vgl. Abbildung 3.3.4) ist an einem
Stativ eine Hochgeschwindigkeitskamera angebracht. Das abgestrahlte Licht kann so nach
der Aktivierung der RMS als Film aufgenommen werden. Ein Bereich von 2 cm, der
durch die Auflösung (126x256 Pixel) der Kamera vorgegeben ist, bildet die Messstrecke
s. Vor jeder Aufnahme wurde eine Bild mit einem Maßtab angefertigt, um diese Strecke
s genau zu vermessen und mögliche Veränderungen auszuschließen. Die Zeit ∆t in der
Gleichung vexp = sn·∆t gibt die Zeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Bildern, ab-
hängig von der Aufnahmegeschwindigkeit der Kamera, wieder. Diese wird von dem
Steuerungsprogramm der Hochgeschwindigkeitskamera als maximaler und minimaler
Wert ausgegeben. Zur Bestimmung der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp wurde hieraus
der Mittelwert gebildet. Die Variable n ist die Anzahl der Bilder, welche die Reaktionsfront
beim Durchschreiten der Messstrecke s benötigt. Diese Größe wird aus dem aufgenom-
menen Film mit dem Programm VirtualDub erhalten.
Abbildung 3.3.4.: Versuchsaufbau zur Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp.
Der maximale Fehler von 3 % ergab sich aus der Anwendung des Fehlerfortpflanzungs-
gesetzes auf die zur Berechnung zugrunde gelegten Gleichung. Die Zeitungenauigkeit δt
wurde aus der verwendeten Software zur Steuerung der Hochgeschwindigkeitskamera
entnommen. Der Fehler der Beobachtungslänge δs = 0,5 mm ist auf das verwendete
Messinstrument zurückzuführen.
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Bei realen Fügungen von Bauteilen wird ein äußerer Fügedruck von mindestens 1 MPa
beaufschlagt. Ohne diesen Druck würden sich die Bauteile bei Reaktion der RMS voneinan-
der kurzzeitig, aufgrund der thermischen Schockwelle, lösen. Daher wäre keine Benet-
zung der zu fügenden Oberflächen und dementsprechend keine feste Fügung gewähr-
leistet. Um diesen für die Anwendung notwendigen Parameter zu simulieren wurde mit
Hilfe einer Fügevorrichtung ein Druck auf die RMS ausgeübt (vgl. Abschnitt 3.4, [60]). Der
Druck wird mittels eines hierfür konstruierten Umlenkspiegels (siehe Abbildung 3.3.5)
auf die Glasplatte und den Kontaktwerkstoff übertragen. Dieser Spiegel diente dazu das
abgestrahlte Licht in Richtung der Hochgeschwindigkeitskamera abzulenken. So konnten
Drücke von 0, 1, 2 und 3 MPa aufgebracht werden.
Abbildung 3.3.5.: Versuchsaufbau zur Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp beim
Aufbringen eines Fügedruckes.
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3.3.6. Temperaturmessung mit zeitlich hochaufgelöstem Pyrometer
Die Versuchsdurchführung unterscheidet sich nur insofern von der Messung der Aus-
breitungsgeschwindigkeit, dass anstelle der Hochgeschwindigkeitskamera das im Fraun-
hofer IWS entwickelte Pyrometersystem „E-FAqS“([61]) an dem Stativ angebracht ist (vgl.
Abbildung 3.3.4). Zur Aufzeichnung der Daten wurde das ebenfalls am IWS entwickelte
Programm „LampocPro“verwendet.
Dieses Pyrometer zeichnet die Strahlungsleistung P, die nach dem Stefan-Bolzmann-Gesetz
(vgl. Gleichung 3.3.2) direkt proportional zu der betrachteten Fläche A, der vierten Potenz
der Temperatur T, der Stefan-Bolzmann-Konstante σB und dem Emissionskoeffizient e ist,
auf. Der Wert für e bei einem schwarzen Strahler beträgt nach dem Planckschen Strahlungs-
gesetz 1. Um für die RMS den Emissionskoeffizient bestimmen zu können, wurde auf
eine Heizplatte ein mit Graphit beschichtetes Kupferplättchen (schwarzer Strahler) als
Referenz gelegt, anschließend auf T = 500 ◦C erwärmt und die Strahlungsleistung be-
stimmt. Das Gleiche wurde mit einer reagierten RMS wiederholt. Aus den beiden Strahl-
ungsleistungen wurde mit Gleichung 3.3.2 der Emissionskoeffizient der Reaktiv-Multi-
schicht-Systeme zu e = 0,28 ± 0,005 bestimmt. Dieser wird für die folgenden Messungen
zugrunde gelegt. Gunduz et.al. [62] geben einen Emissionskoeffizienten im Bereich von
0,09 bis 0,16 an, dies konnte hier nicht bestätigt werden, der Grund hierfür kann die Art
der Messung sein. Der Emissionskoeffizient wurde mit Glasplatte bestimmt, da diese auch
bei den realen Messungen der Temperatur genutzt wird, um bei der Reaktion ein Abheben
der RMS von der Unterlage zu verhindern.
P = σB · e · A · (T4 − T40 ) (3.3.2)
Für jeden besprochenen Parameter werden mindestens fünf Messungen zugrunde gelegt,
um den Fehler möglichst gering zu halten. Um den für die RMS sinnvollen Tempera-
turbereich bis T = 2100 K mit diesem System abdecken zu können, wird das System in
einem Temperaturintervall von T = 850 - 2100 K kalibriert. Die Kalibrierung wurde am
BESSY in Berlin an einem hochpräzisen Ofen vorab durchgeführt. Die Messungen der
Temperatur der RMS bei Reaktion wurden mit einer zeitlichen Auflösung von t = 125 µs
bei einer Wellenlänge von λr = 1,5 µm durchgeführt. Der Fehler der bestimmten Tempera-
turen ergibt sich aus einem Fehler des Emissionskoeffizienten e und der vermessenen
Fläche A. Mittels des Fehlerfortpflanzungsgesetz konnte der prozentuale Fehler der Tem-
peratur von 5 % ermittelt werden.
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3.4. Beschreibung der Durchführung von Fügungen mit RMS
3.4.1. Herstellung von RMS-Lötungen
In Abbildung 3.4.2, rechts ist eine typische Lötung mit Reaktiv-Multischicht-Systemen
gezeigt. Es handelt sich hierbei um eine Überlappfügung nach der Norm DIN EN 1465:2009
„Klebstoffe - Bestimmung der Zugscherfestigkeit von Überlappungsklebungen“ [63].
In dieser Arbeit werden RMS-Lötungen nach dieser Norm hergestellt, um anschließend
Scherzugversuche durchführen zu können. Hierbei dient eine Positionierungsvorrichtung
(vgl. Abbildung 3.4.1, [39]) dazu, die in der Norm genau definierte Scherzugfläche von
S =10 · 25 mm2 zu generieren. Eine Lötung mit RMS läuft dann wie im Folgenden beschrie-
ben ab. Die Proben werden auf die Abmessung der Länge: 60 mm; Dicke: 2 mm; Brei-
te: 25 mm (vgl. Abbildung 3.4.2, links) gebracht und in die Positionierungsvorrichtung
gelegt. Zwischen beide Bauteile wird eine RMS-Folie deponiert. Anschließend wird die
Vorrichtung wie in Abbildung 3.4.1 gezeigt mit einem Fügedruck beaufschlagt. Dieser
ist notwendig, da es nach Zündung der RMS aufgrund der thermischen Schockwelle zu
einer kurzzeitigen Trennung der Proben kommt. Dadurch kommt es zu keinerlei Benet-
zung der Oberflächen und somit auch zu keiner formschlüssigen Verbindung der Bauteile.
Die statische Aufbringung dieses Drucks erwies sich jedoch als nicht zielführend, da der
Druck bei Reaktion nicht konstant aufrecht erhalten wird. Deshalb wurde eine Fügevor-
richtung mit pneumatischer Beaufschlagung des Fügedrucks entwickelt, so wird der Druck
bei Reaktion der RMS nachgeführt und somit konstant gehalten (vgl. Abbildung 3.4.1,
[60]). Hierfür wird mit Hilfe eines durch Pressluft gespeisten pneumatischen Druckzylin-
ders der Druck auf die durch die Positionierungsvorrichtung vorgegebene Fügefläche
aufgebracht. Dieser kann mittels einer unter der Auflageplatte befindlichen Wägezelle
genau eingestellt und variiert werden.
Die so entstandenen Fügungen werden mittels Spannbacken in eine Scherzugprüfma-
schine eingespannt und mit einer Zuggeschwindigkeit vScher = 10 mmmin bis zur Zerstörung
gezogen. Die Scherzugfestigkeit τ = FScherS ist definiert als der Widerstand, der von einem
Festkörper tangential den Scherkräften entgegengesetzt wird. Gemessen wird die Kraft
FScher, die notwendig ist, um die Zerstörung der Verbindung herbeizuführen (vgl. Abbil-
dung A.7.1, im Anhang).
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Abbildung 3.4.1.: Vorrichtung zum Beaufschlagen des Fügedrucks pF zur formschlüs-
sigen Verbindung von mit RMS zu verbindenden Bauteilen mit pneumatischem Zylinder,
Pressluftanschluss, Wägezelle und Positionierungs-Vorrichtung zur Herstellung einer genau
definierten Überlappfügung für Scherzugtests.
Abbildung 3.4.2.: Links, Aluminium- und Kupfer-Proben mit Sn-Belotung; Rechts, mittels
RMS-Folie gefügte Cu-Cu-Proben mit jeweils 10 µm Sn-Weichlot.
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3.4.2. Vorbelotung
Um eine Fügung mit RMS herstellen zu können, ist zumeist ein Lot nötig. Nur bei Fü-
gungen von z.B. Polymeren kann beim Einsatz von RMS von schweißen geredet werden.
Beim konventionellen Löten beispielsweise wird das Lot mittels eines Drahtes zugeführt.
Der Lötkolben muss sich dabei oberhalb der Schmelztemperatur des jeweiligen Lotes
befinden. So wird das Lot flüssig und auf die Fügezone verteilt.
Beim RMS-Löten ist die Fügezone nur bedingt zugänglich. Daher ist es notwendig, das
Lot vorher schon in dieser platziert zu haben. Daher müssen die Bauteile galvanisch oder
mittels anderer Beschichtungsverfahren mit Lot vorbeschichtet werden. Auch kann die
RMS mit Lot beaufschlagt werden. Oder es kommen Lotfolien zum Einsatz.
Die Erfahrung hat gezeigt, dass das die beste Methode ist, das Lot auf die Bauteile und
die RMS zu bringen. So kann eine Grenzfläche gleicher Materialien geschaffen werden.
Bei Lot-Folien konnte keine Benetzung weder der RMS noch des Bauteils erzielt werden.
Der Einsatz von Flussmitteln ist nur mit größter Vorsicht möglich. Aufgrund des ther-
mischen Schocks, den die Reaktion hervorruft, spritzt dieses aus der Fügezone heraus,
was zu Verletzungen führen kann.
Das Vorbeloten der RMS kann sowohl galvanisch, als auch ohne Vakuumunterbrechung
während des Herstellungsprozesses in der Magnetronsputter-Anlage erfolgen. Hierbei
werden Lotschichtdicken im Mikrometerbereich auf Bauteil und RMS abgeschieden.
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3.4.3. Vorbehandlung der Proben
Die hier verwendeten Proben wurden zunächst aus einer Aluminium- und Kupferplatte
mittels Schlagschere auf die benötigten Abmessungen gebracht. Durch diesen Schneid-
vorgang wiesen die Proben Kanten und Verformungen auf. Um eine feste Verbindung
zu erreichen, werden möglichst plane Flächen benötigt, daher mussten die Proben abge-
fräst und begradigt werden. Für eine gute Anbindung der zu fügenden Proben muss die
Rauheit der Oberflächen so gering wie möglich sein. Um dies zu erreichen, wurden die
Oberflächen mit verschiedenen Schleifpapieren in der Metallographie behandelt [39].
Um die technische Oberfläche für die Fügungen vorzubereiten, wurden mehrere Vorbe-
handlungsmethoden, neben der oben beschriebenen mechanischen getestet. So wurden
die Proben im Ultraschallbad mit Ethanol und einer Reinigungslösung Galvex [64] gerei-
nigt, um Fette und Öle zu lösen, und die Haftfestigkeit von Wärmebarriere- und Benet-
zungsschichten auf der Probenoberfläche zu verbessern.
Ein effektiveres Verfahren ist der Abtrag der Oberfläche durch einen Ionenstrahl, wie er in
der Anlage IonSys 1600 (vgl. Abbildung A.7.2, im Anhang [65]) erzeugt wird. Hier wer-
den Edelgasionen mit einer Spannung von 1000 V auf die Probe gelenkt, was eine Reini-
gungswirkung zur Folge hat [39]. In der gleichen Anlage können auch unter zu Hilfe-
nahme einer Assistquelle Titan-Atome in die Oberfläche implantiert werden, was eine
bessere Haftung verspricht.
Nach der Anwendung der oben beschriebenen Vorbehandlungsmethoden wurden die Al-
und Cu-Proben für Fügungen mit dem Hartlot Incusil mit 10 µm Ti-Wärmebarriere-, 1 µm
Cu-Benetzungs- und 3 µm InCuSil-Lotschicht in der MSL600 beschichtet.
Für Fügungen mit dem Weichlot Sn wurden die Al-Proben nur geschliffen und mit 1 µm
Cu-Bentzungsschicht, sowie 10 µm Sn in der MSL600 beschichtet. Die Galvanisierung der
Al-Proben schlug fehl und ohne Cu-Benetzungsschicht konnte das Weichlot nicht haftfest
auf die Al-Oberfläche aufgebracht werden (vgl. Abbildung 3.4.2, links).
Cu-Proben für Fügungen mit Sn-Weichlot wurden nur geschliffen und anschließend mit
10 µm Sn galvanisiert (vgl. Abbildung 3.4.2, links).
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3.4.4. Messung des speziﬁschen Widerstandes
Zur Bestimmung des spezifischen Widerstandes der Fügungen und der RMS wurde das
etablierte Verfahren der Vier-Punkt-Methode angewendet [66]. Dieses Verfahren wird in
der Halbleiterindustrie zur Messung des spezifischen Widerstandes von Flächen (hier Cu-
bzw. Al-Proben) und dünnen Schichten (hier RMS) angewendet. Der Fehler aufgrund von
Leitungs- und Übergangswiderständen kann bei dieser Messung wegen der Vierleiter-
schaltung eliminiert werden. Allerdings muss ein Geometriefaktor berücksichtigt wer-
den. Für diese Messungen werden zylinderförmige Proben (vgl. Abbildung A.7.3, im An-
hang rechts) des Durchmessers 7,9 mm und der Länge 10 mm verwendet. Dies diente der
besseren elektrischen Durchdringung der RMS-Fügung und der Stromführung normal
zur Fügefläche. Die Materialdaten sind den Datenblättern für Al [67] und Cu [68] zu ent-
nehmen.
In Abbildung 3.4.3, links [39] ist der prinzipieller Aufbau dieses Verfahrens angegeben.
Die äußeren der vier Spitzen werden mit einem bekannten Strom, hier I = 10 mA, beauf-
schlagt und die Spannung U über die beiden inneren Spitzen abgegriffen. Aus diesen
Größen kann der Ohmsche Widerstand Z und durch bekannte Geometrie der spezifische
Widerstand ψ = Z·Al , die elektrische σ =
1
ψ [69] und thermische λ =
L·T0
ψ Leitfähigkeit
berechnet werden. Wobei A = 49 mm2 für die durchströmte Fügefläche und l = 8 mm für
den festen Abstand der inneren Spitzen steht. Das Verhältnis aus Al ist der oben erwähnte
Geometriefaktor. L steht für die Lorenzzahl und T0 für die Raumtemperatur.
Um die elektrische und thermische Leitfähigkeit mit anderen Fügeverfahren zu verglei-
chen, wurden mit dem Kleber „AMICONÒ CE 8500“ Al-Cu-, Cu-Cu- und Al-Al-Proben
hergestellt. Dieser hat gemäß Datenblatt eine thermische Leitfähigkeit λ = 4 Wm·K [63]. Die
mechanische Fügung wurde mittels einer isolierten Schraubverbindung simuliert.
Zur Bestimmung des spezifischen Widerstandes der RMS wurde der Aufbau dahingehend
verändert, dass die äußeren stromführenden Spitzen die RMS oben und unten kontak-
tierten (vgl. Abbildung 3.4.3, oben links). Dadurch sollte garantiert werden, dass der Strom-
fluss durch die gesamte Multischicht und nicht nur über die Oberfläche geleitet wird.
Auch hier wird der Geometriefaktor durch das Verhältnis aus Al berücksichtigt. Die strom-
durchströmte Fläche ergibt sich hierbei aus der Breite b = 5 mm und der Gesamtdicke dtot
der RMS. Die hier vermessenen Reaktiv-Multischicht-Systeme wurden auf diese Abmes-
sungen mittels Rollmesser zugeschnitten und zuerst unreagiert gemessen. Um eine defi-
nierte reagierte RMS-Folie zu erhalten, wurde diese in die oben beschriebene Zündvor-
richtung zwischen eine Glasplatte und eine Al-Unterlage gelegt und gezündet (vgl. Ab-
bildung 3.3.4). Die so erhaltene reagierte RMS wurde in die Messvorrichtung eingelegt
und wie oben beschrieben kontaktiert.
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Der spezifische Widerstand ψ der RMS wurde in den besprochenen Simulationen des Ab-
schnittes 4.1.3 verwendet.
Der Fehler wird durch das bekannte Fehlerfortpflanzungsgesetz zu 6 % bestimmt. Zur
Messung des Widerstandes Z wurde das Messgerät 34420 A der Firma Agilent verwen-
det, dieses kann den Widerstand bis auf 10 nΩ genau messen. Eine entwickelte Kunst-
stoffvorrichtung (vgl. Abbildung 3.4.3, rechts) diente zur präzisen Kontaktierung der vor-
her hergestellten zylinderförmigen Fügeproben (vgl. Abbildung A.7.3, im Anhang). Als
Referenz wurden ungefügte Aluminium- und Kupfer-Proben vermessen und mit gefügten
Al-Al- und Cu-Cu-Fügungen verglichen.
Abbildung 3.4.3.: Links oben, Prinzipieller Aufbau der Vierpunkt-Methode zur Bestimmung
des spezifischen Widerstandes ψ;
Rechts oben, Prinzipieller Aufbau der Messung des spezifischen Widerstandes ψ der RMS;
Unten, Vorrichtung zur Messung der Leitfähigkeiten von Fügungen und RMS.
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3.4.5. Temperaturwechseltest
Um die zyklische Belastbarkeit von RMS-gefügten Proben zu testen, wurden die Fügun-
gen einem Klimatest unterworfen. Hierbei werden die Proben mit einer Heizrate von 4
K
min auf T = 180
◦C erwärmt und für zehn Minuten gehalten. Dann auf Raumtemperatur
abgekühlt und wieder für zehn Minuten gehalten und auf T = − 40 ◦C gebracht und
ebenfalls für zehn Minuten gehalten. Dieser Zyklus wurde 30 Mal wiederholt.
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4. Ergebnisse und Diskussion
4.1. Modellierung von Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS)
Im Folgenden wird zum Lösen der in Abschnitt 3.1 vorgestellten mathematischen Mod-
elle das kommerzielle Programm COMSOL Multiphysics 4.2a und die Finite-Element-
Methode verwendet.
Im Abschnitt 4.1.1 liegt der Fokus auf der Beschreibung der physikalischen und chemi-
schen Prozesse bei der selbsterhaltenden Reaktion der RMS. Zur Charakterisierung der
RMS und Verifizierung der Simulation wird eine Parametervariation der Gesamtdicke
dtot, der Periodendicke dp und der Interdiffusionszone w, am Beispiel von Al/Ni-RMS
durchgeführt. Hieraus ergeben sich die Temperatur-Zeit-Verläufe der RMS, aus denen
sich Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc und maximale Temperatur Tcalc berechnen lassen.
Durch Vergleich der Berechnungen mit dem Experiment, am Beispiel von Al/Ni-RMS
wird die Modellierung verifiziert. Nach Abschluss dieser Evaluierung wird das Reaktiv-
Multischicht-System variiert. Daraus ergibt sich die Möglichkeit, die zeitaufwendige Her-
stellung neuer Systeme vorab zu charakterisieren und so Materialien zu verwenden, die
gezielt auf die jeweilige Anforderungen zugeschnitten sind. So kann die gesamte experi-
mentelle Kette zur Charakterisierung der RMS vereinfacht werden.
Im Abschnitt 4.1.2 werden Aluminium-Kupfer-Fügungen simuliert, um den Wärmeeintrag
in die Bauteile und die zur Verfügung stehende Schmelzzeit für unterschiedliche Lote
abzuschätzen. Damit wird eine Möglichkeit aufgezeigt, die es erlaubt, die Parameter nicht
nur der RMS, sondern auch der Bauteil-Vorbeschichtung (Lot-, Benetzungs- und Wärme-
barriereschichtdicke) an die jeweilige Anwendung anzupassen.
In Abschnitt 4.1.3 wird die effektive Verbindungsfläche Ae f f am Beispiel einer Kupfer-
Kupfer-Fügung mit Sn-Weichlot berechnet. Diese stellt einen Zusammenhang zwischen
thermischer Leitfähigkeit und zu erreichender Scherzugfestigkeit her. Zuvor konnte diese
Fläche nur mittels eines aufwendigen und teueren Verfahrens der Ultraschallmikrokopie
bestimmt werden.

4 Ergebnisse und Diskussion
4.1.1. Modellierung der physikalischen und chemischen Vorgänge der RMS
4.1.1.1. Verwendung des Programms COMSOL zur Lösung des
Diﬀerentalgleichungensystems
Das verwendete gekoppelte Differentialgleichungensystem ist nur im Fall der Annahme
stationärer Bedingungen analytisch lösbar [12]. In dieser Arbeit wurde sich, um die Vor-
gänge dynamisch und zeitabhängig berechnen zu können, nach Ausschluss anderer Meth-
oden für die der sogenannten „Finiten-Elemente“ entschieden. Bei dieser Methode wird
die zu berechnende Geometrie in eine große jedoch endliche Anzahl kleiner analytisch
lösbarer Teile, finite Elemente, zerlegt [70]. Diese Teilstücke setzen sich zu einer an die
Realität des sehr komplexen Problems angenäherten Lösung, die je nach Vernetzung von
dem wirklichen Ergebnis abweicht, zusammen. Die Teilstücke bezeichnet man als Knoten-
punkte. Je mehr solcher Punkte vorhanden sind, desto näher ist die Wiedergabe der Wirk-
lichkeit. Um in einer endlichen Zeit eine Lösung zu erhalten, muss somit eine Anzahl von
Knoten gewählt werden, die so groß wie nötig und so gering wie möglich ist, wie weiter
unten genauer besprochen wird.
Das Programm COMSOL Multiphysics Version 4.2a eignet sich für die Berechnung der
Temperatur-Zeit-Verläufe und bietet eine graphische Oberfläche, wie in Abbildung 4.1.1
gezeigt. Die schon implementierte Wärmeleitungs- und atomare Diffusionsgleichungen
erlauben, das in Abschnitt 3.1 besprochene mathematischen Modell zu lösen. Die Differ-
entialgleichungen werden von dem bereitgestellten Algorithmus „Paradiso“ gelöst. Die
Simulationen werden im Zeitintervall von 0 bis 1 ms durchgeführt. Dieses Intervall er-
wies sich als ausreichend, da nach 1 ms die berechneten Temperatur-Zeit-Verläufe sich
schon lange in der Abkühlphase befanden. Als Zeitschritt zur Berechnung der Ergeb-
nisse erwies sich 1 µs als rechentechnisch sinnvoll. Die Länge l = 0,8 mm (vgl. Abbildung
3.1.1) erwies sich nach Variation als notwendig und hinreichend, um Einflüsse von Ran-
deffekten, die eine Art Rückstau der thermischen Welle zeigten, zu eliminieren. Zur Ver-
gleichbarkeit der Temperatur-Zeit-Verläufe wurden diese, wie in Abbildung 3.1.1 verdeut-
licht, immer am selben Beobachtungsort, mit den Koordinaten x = 0,4 mm und z = 230
nm extrahiert. Diese Koordinaten folgten aus einer Variation der z-Koordinate bei fes-
ter x-Koordinate, woraus sich keine Änderung des Temperatur-Zeit-Verlaufes ergab. Die
x-Koordinate wurde in der Mitte der berechneten RMS gewählt, um Randeffekte bei der
Rechnung auszuschließen.
Die für die Simulation benötigten Daten, wie Dichte ρ, molare Masse M, Diffusionskoef-
fizient D, Aktivierungsenergie EA und thermische Leitfähigkeit λ sind in den Tabellen
A.1.1, A.1 im Anhang angegeben. Die spezifische Wärmekapazität cDTAIR wird aus den
Daten aus den Abschnitten 4.2.3 und 4.2.5 gewonnen.
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4.1.1.2. Netzgenerierung
Die Untersuchung des Übergangs von Anfangs- zu Endkonzentration der einzelnen RMS-
Materialien gibt Aufschluss darüber, ob eine Reaktion stattgefunden hat, und wird beispiel-
haft in Abbildung 4.1.2 für eine Al/Ni-RMS wiedergegeben. So konnte festgestellt wer-
den, ob der Abstand der Knotenpunkte ausreichend klein gewählt wurde. War dies der
Fall, so fand ein Übergang in die Mischkonzentration CAlNi statt. Somit konnte das Konzen-
trationsfeld C zur Kontrolle des Knotenabstandes verwendet werden. Hieraus ergab sich
ein individuell generiertes Netz (für unten angegebene RMS-Parameter) von einem maxi-
malen Knotenabstand von 25 nm und minimalen Knotenabstand von 15 nm. Hieraus fol-
gte eine Knotenanzahl von ca. 4 Millionen Knoten. Bei Rechnungen, die von den angegebe-
nen Parametern abwichen, musste das Netz individuell angepasst werden.
Abbildung 4.1.2.: Konzentrationsfeld C als Funktion der Zeit t; RMS-Parameter: Gesamtdicke
dtot = 2 µm, Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1.
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4.1.1.3. Vergleich konstanter und temperaturabhängiger Materialdaten
In Abbildung 4.1.3 ist die Temperatur als Funktion der Zeit für konstante oder tempe-
raturabhängige Materialdaten gezeigt. Da es sich hierbei nur um einen Vergleich han-
delt, wurden die Rechnung mit unten angegebenen RMS-Parametern durchgeführt. Die
konstanten Koeffizienten zeigen einen Temperatur-Zeit-Verlauf, der experimentell nicht
verifiziert werden konnte (vgl. Abschnitt 4.2.5). Der Verlauf mit temperaturabhängigen
Materialdaten wird im Prinzip so auch im Experiment beobachtet, nur ist die maximale
Temperatur mit Tcalc ≈ 2500 K und die Ausbreitungsgeschwindigkeit mit vcalc = 12,5 ms
noch deutlich über den gemessenen Werten (vgl. Abschnitt 4.2.4). Daher werden für die
weiteren Rechnungen temperaturabhängige Materialdaten verwendet.
Abbildung 4.1.3.: Temperatur T als Funktion der Zeit t und der Materialdaten;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 0,5 µm, Periodendicke dp = 50 nm, atomares
Verhältnis NAlNNi = 1.
41
4 Ergebnisse und Diskussion
4.1.1.4. Variation der Gesamtdicke der simulierten RMS
Um die Simulationen weiter dem Experiment anzupassen, wurde die Periodenanzahl von
10 Perioden über 20 auf 40 Perioden, d.h. einer Gesamtdicke von 0,5 auf 1 auf 2 µm er-
höht (vgl. Abbildung 4.1.4). Ab einer Gesamtdicke dtot = 2 µm wurde so die Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit vcalc = 8,3 ms errechnet. Diese liegt im Bereich der gemessenen
Ausbreitungsgeschwindigkeit von vexp = 8 ± 0,2 ms (vgl. Abschnitt 4.2.4). Die berechnete
maximale Temperatur Tcalc = 1890 K ist nahezu im Bereich der gemessenen maximalen
Temperatur Texp = 1830 ± 90 K. Die Berücksichtigung der Interdiffusionszone w, wie im
Folgenden gezeigt, behebt auch diese Abweichung vom Experiment noch.
Eine weitere Erhöhung der Periodenanzahl auf 80 Perioden zeigte keine Änderung des
Temperatur-Zeit-Verlaufs. Zur Berechnung einer Gesamtdicke von dtot = 2 µm werden
ca. 10 bis 15 Stunden benötigt, dtot = 4 µm vervierfacht die Rechenzeit ohne Erkennt-
nisgewinn. Wie in den Abschnitten 4.2.3 und 4.2.5 beschrieben, bedeutet eine größere
Gesamtdicke der RMS keine Änderung der Enthalpie oder maximale Temperatur.
Daher ist der Schritt eine Gesamtdicke dtot zu wählen, die zwar das Experiment verifiziert,
jedoch die Rechenzeit innerhalb eines überschaubaren Rahmens hält, gerechtfertigt.
Abbildung 4.1.4.: Temperatur T als Funktion der Zeit t und der Gesamtdicke dtot;
RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1.
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4.1.1.5. Variation der Interdiﬀusionszone
Bei der Herstellung der RMS bildet sich zwischen den Multischichten aufgrund des chem-
ischen Gradienten eine dünnen Zone, in der schon die intermetallische Phase vorliegt.
Diese wird im Folgenden Interdiffusionszone w genannt. Die Interdiffusionszone spielt
bei den Berechnungen der Temperatur-Zeit-Verläufe eine wichtige Rolle, da dieser Teil
nicht mehr zum Energiegewinn beitragen kann und eine Diffusionsbarriere bildet.
In Abbildung 4.1.5 wird die Dicke der Interdiffusionszone w variiert. Ein Vergleich der
berechneten Größen, maximale Temperatur und Ausbreitungsgeschwindigkeit, mit den
gemessenen lässt auf eine Interdiffusionszone von w = 4 nm schließen (vgl. Abschnitt
4.2.4). Dieser Wert wird ebenso mittels TEM-Untersuchungen erhalten (vgl. Abschnitt
4.2.1). In der Literatur wird eine Interdiffusionszone von wLit = 2 nm angegeben [71].
Diese bezieht sich nur auf eine Einzelschicht. Die hier angegebene Interdiffusionszone w
bezieht sich auf die gesamte Periode.
Ab einer Dicke der Interdiffusionszone von w = 10 nm sind starke Abweichungen von
den Messungen erkennbar (vgl. Abbildung 4.1.5). Hierbei wird eine maximale Tempe-
ratur von Tcalc = 1720 K berechnet, die gemessene liegt ca. 100 K darüber. Die Interdif-
fusionszone stellt eine Barriere da, die überwunden werden muss. Ab einer kritischen
Interdiffusionszone von w > 10 nm reicht die Energie nicht aus um diese zu überwinden
und es findet keine exotherme Reaktion statt.
Abbildung 4.1.5.: Temperatur T als Funktion der Zeit t und der Interdiffusionszone w;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 2 µm, Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1.
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4.1.1.6. Variation der speziﬁschen Wärmekapazität
In Abbildung 4.1.6 sind die mit unterschiedlichen Ansätzen der spezifischen Wärmeka-
pazität berechneten Temperatur-Zeit-Verläufe dargestellt. Mit den in der Literatur beschrie-
benen Wärmekapazitäten von Mann et.al. cp,Mann [12] und Salloum et.al. cp,Salloum [13]
konnten weder die sich aus dem Experiment ergebende Ausbreitungsgeschwindigkeit v,
noch die maximale Temperatur Texp verifiziert werden. Daher wurde, wie oben beschrie-
ben, der Einsatz einer aus dem Experiment folgenden Wärmekapazität notwendig, um die
Simulation mit dem Experiment in Einklang zu bringen. Die weiteren Berechnungen wer-
den mit der in dieser Arbeit mittels DTA- und Temperatur-Messung bestimmten Wärme-
kapazität cDTAIR ausgeführt (vgl. Abschnitt 4.2.3 und 4.2.5) .
Abbildung 4.1.6.: Temperatur T als Funktion der Zeit t und der Wärmekapazität cp;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 2 µm, Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1.
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4.1.1.7. Variation der Periodendicke
In der Abbildung 4.1.7 ist die berechnete Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc als Funk-
tion der Periodendicke dp bis zu einer Dicke von 750 nm gezeigt. Zu erkennen ist, dass
ab einer Periodendicke dp = 750 nm keine Reaktion der Materialien mehr stattfindet.
Dieses Ergebnis ist physikalisch zu erwarten, da ab einer kritischen Periodendicke die
Diffusionswege für die exotherme Reaktion zu groß werden. Desweiteren wird ab einer
kritischen Periodendicke der Bereich verlassen in dem die Materialdaten für nanoskalige
Ebene gelten. Das bedeutet, dass die Aktivierungenergie der exothermen Reaktion, eben-
so wie der exponentielle Vorfaktor wieder die Größen wie bei Festkörpern annehmen.
Bei Einzelschichtdicken im Bereich der Interdiffusionszone w, d.h. ab Periodendicken von
dp ≤ 15 nm finden aufgrund der Barrierewirkung keine Reaktionen mehr statt.
Abbildung 4.1.7.: Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc als Funktion der Periodendicke dp;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 2 µm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,17.
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4.1.1.8. Reaktiv-Multischicht-Systeme Ti/Si und Ti/Al/Si/Al
In Abbildung 4.1.8 ist die Temperatur T als Funktion der Zeit t für die RMS Ti/Si und
Ti/Al/Si/Al gezeigt. Zunächst wird das Reaktiv-Multischicht-System Ti/Si diskutiert.
Das atomare Verhältnis NTiNSi = 1,6 ist gewählt worden, da, wie aus dem Phasendiagramm
A.4.2 im Anhang hervorgeht, die Phase Ti5Si3 die höchste maximale Temperatur und
damit die besten Eigenschaften zum Hartlöten mit sich bringen sollte.
Die Periodendicke dp = 50 nm wurde aufgrund der Erfahrung bei der Herstellung von
Al/Ni-RMS gewählt. Diese Periodendicke hat sich als am prozesssichersten erwiesen.
Der Temperatur-Zeit-Verlauf von Ti/Si-RMS zeigt zwei Temperatur-Peaks (vgl. Abbil-
dung 4.1.8). Ersterer ist dem Zweiphasengebiet (vgl. Phasendiagramm A.4.2, im Anhang)
TiSi und TiSi2 zuzuordnen.
Aus dem Konzentrations-Zeit-Verlauf, wie in Abbildung 4.1.9 verdeutlicht, ist selbiges
abzulesen. Die Ausgangskonzentrationen C0,Ti und C0,Si gehen bei t1 =14 µs in die zu
erwartende Mischkonzentration u · CTiSi + v · CTiSi2 + w · C0,Ti, wie sie aus dem Phasen-
diagramm und dem gewählten atomaren Verhältnis NTiNSi folgen sollte, über. Die Variablen
u, v, w geben eine aus dem Konzentrationsverlauf nicht zu bestimmende Gewichtung der
auftretenden Phasen wieder.
Bei t2 = 56 µs ist ein Anstieg der Konzentration (vgl. Abbildung 4.1.9) hin zu der An-
fangskonzentration C0,Ti erkennbar. Bei dieser Zeit bildet sich der zweite Temperatur-Peak
aus, dieser kann dem Zweiphasengebiet Ti5Si3 und Ti5Si4 zugeordnet werden. Der Un-
terschied der Konzentrationsverläufe in einer anfangs reinen Ti- bzw Si-Schicht deutet
daraufhin, dass sich die Phasen Ti5Si3 und Ti5Si4 in der reagierten RMS unterschiedlich
stark ausbilden, je nachdem ob anfangs mehr Si oder Ti vorhanden war. XRD-Messungen
an auf Si-Wafern abgeschiedenen, reagierten Ti/Si-RMS bestätigen die Bildung der End-
phasen Ti5Si3 und Ti5Si4. Die chemische Reaktion innerhalb der RMS würde dann wie
folgt verlaufen:
1. 3Ti + 3Si −→ TiSi + TiSi2 + Ti
2. 3TiSi + 2TiSi2 + 5Ti −→ Ti5Si3 + Ti5Si4
Die berechnete maximale Temperatur von Tcalc,t2 = 2400 K deckt sich mit der im Phasen-
diagramm A.4.2 angegebenen Schmelztemperatur des besprochenen Phasenübergangs.
Die Abweichung der Temperatur von Tcalc,t1 = 1730 K zu der aus dem Phasendiagramm
für den ersten Phasenübergang folgenden Temperatur deutet auf das aus dem Konzen-
trations-Zeit-Verlauf folgende, noch nicht vollständig verbrauchte Ti, hin. Die berech-
neten Ausbreitungsgeschwindigkeiten vcalc,t1 = 28,6
m
s und vcalc,t2 = 7,1
m
s , geben Auf-
schluss über die Aktivierungsenergie. So liegt vcalc,t2 im Bereich der bei Al/Ni-RMS be-
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stimmten. Dies deutet darauf hin, dass auch die Aktivierungsenergie in diesem Bereich
liegen sollte. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc,t1 ist deutlich höher, was eine niedrige
Aktivierungsenergie impliziert. Durch diesen ersten Phasenübergang ist die Herstellung
einer reinen, freistehenden Ti/Si-RMS schwierig bis nicht möglich.
Bislang konnte nur eine Ti/Si-RMS mit einer maximalen Gesamtdicke von dtot = 3 µm auf
Si-Wafern abgeschieden werden. Freistehende RMS-Folien waren nicht zu erzeugen, da
die Gesamtdicke nicht ausreichte um diese von dem Substrat abzulösen. Bei einer höheren
Gesamtdicke zündete die RMS aufgrund des Wärmeeintrags bei der Beschichtung und
dadurch bedingter Aktivierung des oben beschriebenen ersten Phasenübergangs schon in
der Beschichtungsanlage.
Durch das Einbringen einer Al-Barriereschicht von dp,Al = 6 nm in die Periode der RMS
wird die Aktivierungsenergie des ersten Phasenübergangs erhöht. Aus einem Vergleich
zwischen der Ausbreitungsgeschwindigkeiten einer Al/Ni-RMS und vcalc,t1 ergibt sich,
dass die Aktivierungsenergie EA,Ti/Al/Si/Al sich deutlich in den Bereich von EA,Al/Ni ver-
schoben haben sollte. Die Ausbreitungsgeschwindigkeiten vTi/Al/Si/Alcalc,t1 und v
Ti/Al/Si/Al
calc,t2
nehmen um 58 % ab. Somit ist es zu erklären, dass bei Ti/Al/Si/Al-RMS Gesamtdick-
en von dtot = 10 µm herstellbar und vom Substrat ablösbar waren. Die maximale Tempe-
ratur TTi/Al/Si/Alcalc,t2 sinkt um 7 %, was auf die Bildung der Phase TiAl3, wie XRD-Messungen
zeigten, zurückzuführen ist. Zur Bildung dieser Phase wird Energie benötigt (siehe Ab-
bildung A.2.1 im Anhang). Weiterhin kann aus Abbildung 4.1.8 abgelesen werden, wie
sich der Temperatur-Zeit-Verlauf ändert bei einbringen einer Al-Barriereschichtdicke von
4 nm bzw. 10 nm. Bei 10 nm ist deutlich zu erkennen, dass der zweite Phasenübergang
nicht mehr stattfinden kann. Dies liegt daran, dass durch die Bildung der Phase TiAl3
dem System soviel Ti entzogen wird, dass es nicht mehr zur Bildung der Energie liefern-
den Phasen Ti5Si3 und Ti5Si4 kommt. Eine Al-Barriereschichtdicke von 4 nm hingegen
würde wie auch die schon besprochenen 6 nm zu ähnlichen Ergebnissen führen. Hierbei
könnten höhere Temperaturen des zweiten Phasenübergangs erzielt werden. Welche Bar-
riereschichtdicke für eine freistehende Folie gewählt wird muss die Herstellung zeigen. Es
kommt auch darauf an, wie die Eigenspannungen des Systems am effektivsten behoben
werden können und so eine Herstellung möglich ist.
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Abbildung 4.1.8.: Temperatur T als Funktion der Zeit t und der RMS Ti/Al/Si/Al bzw.
Ti/Si; RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 2 µm, Periodendicke dp,Ti/Si = 50 nm bzw.
dp,Ti/Al/Si/Al = 50 +dp,Al nm, atomares Verhältnis
NTi
NSi
= 1,6.
Abbildung 4.1.9.: Konzentration C als Funktion der Zeit t und des Ortes innerhalb einer
Ti/Si-RMS; RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 2 µm, Periodendicke dp,Ti/Si = 50 nm, atom-
ares Verhältnis NTiNSi = 1,6.
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4.1.1.9. Zusammenfassung
Dieser Abschnitt beschäftigte sich mit der Auswirkung und Berechnung von Parametern,
wie temperatur(un)abhängige Materialdaten, Gesamtdicke dtot, Interdiffusionszone w, spe-
zifischer Wärmekapazität cp, Periodendicke dp und unterschiedlichen RMS-Materialien,
auf die maximale Temperatur Tcalc und die Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc der RMS.
Die Literatur bildete ein gutes Fundament, jedoch konnte gezeigt werden, dass durch
die Berücksichtigung von Temperaturabhängigkeiten der Materialdaten, der Einbindung
der Zeit und damit einer dynamischen Rechnung und die Beschreibung des Phasenüber-
gangs durch Sättigungsfunktionen die experimentellen Ergebnisse besser verifiziert wer-
den konnten.
Die notwendige Gesamtdicke dtot der simulierten RMS wurde zu 2 µm bestimmt. Dies ist
so groß wie nötig und so klein wie möglich, um gemessene Größen zu verifizieren.
Die Interdiffusionszone w konnte, wie auch in Abschnitt 4.2.1 nachgewiesen wird, zu w =
4 nm bestimmt werden.
Durch Verwendung, der in den Abschnitten 4.2.3 und 4.2.5 noch zu besprechenden, be-
rechneten spezifischen Wärmekapazitäten cDTAIR konnte eine, im Gegensatz zu den in
der Literatur vorgeschlagenen Daten sehr gute Annäherung an das Experiment erreicht
werden.
Aus der Variation der Periodendicke dp konnte ein Intervall bestimmt werden, indem die
selbsterhaltende Reaktion abläuft. Unterhalb von dp = 15 nm ist der Einfluss der Interdif-
fusionszone zu groß, oberhalb von dp = 750 nm werden die Diffusionswege zu lang.
In Abschnitt 4.2.4 wird, die berechnete Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc und in Ab-
schnitt 4.2.5 die maximale Temperatur Tcalc mit den durch Messung gewonnen Werten
verglichen und so die Simulation verifiziert.
Am Schluss dieses Abschnittes konnte gezeigt werden, dass auch andere RMS, wie zum
Beispiel Ti/Si und Ti/Al/Si/Al mit diesem Modell simuliert werden können. So konnten
die Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc und maximale Temperaturen Tcalc ermittelt wer-
den. Auch war eine Beschreibung der chemischen Vorgänge in diesem System möglich.
So konnten die bei der Herstellung auftretenden Probleme erklärt werden. Durch die RMS
Ti/Al/Si/Al konnte ein Temperaturgewinn von ∆T = 500 K im Gegensatz zu Al/Ni-RMS
ermittelt werden. Diese Steigerung hat eine längere Schmelzzeit tschmelz zur Folge, was
diese RMS zum Hartlöten als besser geeignet auszeichnet.
In Abbildung 4.1.2 wurde gezeigt, dass die exotherme chemische Reaktion innerhalb von
5 µs beendet ist. Dies ist auf mehrere Aspekte zurückzuführen, zum einen ist die Ak-
tivierungsenergie der Reaktion, aufgrund der sich im Nanometerbereich befindlichen Mul-
tischichten, um ca. die Hälfte geringer als bei Dicken im Mikrometerbereich [50]. Ein ähn-
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liches Verhalten weist der exponentielle Vorfaktor auf. Dieser ist um acht Größenordnun-
gen größer als bei Materialien im Mikrometerbereich. Zum anderen entsteht aufgrund des
enormen Temperaturgradientens kurzzeitig eine quasiflüssige Phase, hierbei gelten Diffu-
sionsgeschwindigkeiten wie in einer Flüssigkeit. Ein weiterer Aspekt sind die sehr kurzen
Diffusionswege und das Bestreben der Materialien den thermodynamisch ungünstigen
Zustand zu verlassen. Die hier aufgeführten Aspekte geben eine Erklärung für die hohen
Ausbreitungsgeschwindigkeiten. In dieser Arbeit wurde versucht mit Makroskopischen
Rechnungen und der Anpassung der Materialdaten die Vorgänge zu beschreiben. Für
noch genauere Klärung der Vorgänge müssten quantenmechanische Rechnungen angestel-
lt werden.
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4.1.2. Modellierung von RMS-Fügung
Im Folgenden werden die Ergebnisse der Berechnung zur Optimierung von Fügungen
mit RMS vorgestellt und besprochen. Die Gaußbreite σGau, in der gaußförmigen Wärme-
stromdichtefunktion wurde zu 500 µm bestimmt. Hierbei wurde eine Variation der Gauß-
breite, mit sonst festen Parametern, solange durchgeführt, bis die berechneten und gemes-
senen maximalen Temperaturen der RMS übereinstimmten. Die berechnete maximale Tem-
peratur der RMS wurde hierfür bei Position 1 bestimmt (vgl. Abbildung 4.1.10). Das
FEM-Netz, für die Lösung mit dem Programm COMSOL Multiphysics, wird so groß wie
möglich und so klein wie nötig gewählt. Es wurden auf die Fügeaufgabe abgestimmt, ein
Zeitintervall der Rechnungen von 0 bis 5 ms gewählt. Dieses Intervall erwies sich als aus-
reichend, da nach 5 ms die Temperatur auf Raumtemperatur gesunken war.
In Abbildung 4.1.10 ist der prinzipielle Aufbau einer Fügung von Aluminium mit Kupfer
gezeigt. Diese Fügung wird in Kapitel 5 durchgeführt. In Abschnitt 3.1 wurde das mathe-
matische Modell beschrieben.
Um vorab die richtigen Parameter der RMS und benötigter Wärmebarriereschichtdick-
en für eine erfolgreiche Fügung zu finden, werden hier die Ergebnisse der Modellierung
der Temperaturausbreitung in die einzelnen Schichten vorgestellt und diskutiert. Daraus
lassen sich Rückschlüsse auf die Schmelzzeiten unterschiedlicher Lote, wie z.B. die Hart-
lote Incusil und AlSi10 bzw. das Weichlot Sn ziehen. Die Zündung der RMS erfolgt hierbei
zur Zeit t0 = 0 ms am Zündort, in Abbildung 4.1.10 mit einem gelben Stern verdeutlicht.
Daraufhin breitet sich die selbsterhaltende Reaktion in Richtung des Pfeils von diesem
Zündort aus und gibt ihre Reaktionswärme an das dargestellte Schichtsystem ab.
In Abbildung 4.1.10 ist das Hartlot Incusil als Platzhalter für andere Lote zu verstehen. Die
Lotdicke von 3 µm auf der RMS und 5 µm auf dem Bauteil und die Dicke der Kupfer-Benet-
zungsschicht sind durch die Anwendung der Fügung, wie in Kapitel 5 beschrieben, vorge-
geben.
Die Energie pro Fläche q der RMS variiert, je nachdem was für eine Gesamtdicke dtot bzw.
welches atomare Verhältnis NAlNNi gewählt wird (vgl. Abschnitt 4.2.3).
Die Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp variiert, abhängig von der Periodendicke dp, Ge-
samtdicke dtot und dem atomaren Verhältnis NAlNNi der RMS (vgl. Abschnitt 4.2.4).
Titan ist wegen der sehr geringen thermischen Leitfähigkeit ideal als Wärmebarriere ein-
setzbar. Die Schichtdicke wird im Folgenden noch genauer analysiert, um die notwendige
Dicke für eine gute Schmelzzeit zwischen tschmelz = 0,5 ms [72] und tschmelz = 5 ms [73] zu
erreichen und so eine erfolgreiche Fügung zu garantieren.
Die einzelnen Positionen in der Abbildung 4.1.10 verdeutlichen die wichtigsten Punk-
te, an denen der Temperatur-Zeit-Verlauf aufgezeichnet wird. Position 1 gibt hierbei als
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Referenz die maximale Temperatur der RMS wieder, die dann mit den experimentellen
Daten aus Abschnitt 4.2.5 bzw. den berechneten aus Abschnitt 4.1.1 verglichen werden
kann.
Aus dem Temperatur-Zeit-Verlauf von Position 2 wird die Schmelzzeit für das jeweilige
Lot bestimmt. Position 3 und 4 geben an wie hoch der Wärmeeintrag in das Bauteil selbst
ist.
Die Positionen wurden auf der Kupfer-Seite gewählt, da Kupfer die höhere thermische
Leitfähigkeit im Gegensatz zu Aluminium aufweist. Somit wird die an dieser Position be-
stimmte Schmelzzeit auf der Aluminium-Seite mindestens ebenso erreicht, jedoch wahr-
scheinlich übertroffen. Die Länge L von 2 mm hat sich bei Simulationen als ausreichend
erwiesen, um zum einen Randeffekte ausschließen zu können, aber auch die Rechenzeit
nicht unnötig zu verlängern. Auch die Dicke der Kupfer- bzw. Aluminium-Bauteile hat
sich als ausreichend herausgestellt, da schon nach ca. 100 µm in diesen Bauteilen keine
Temperaturerhöhung mehr festgestellt werden konnte.
Abbildung 4.1.10.: Prinzip der Modellierung einer Aluminium-Kupfer-Fügung mit varieren-
der Ti-Wärmebarriereschichtdicke und Incusil-Hartlot.
52
4 Ergebnisse und Diskussion
4.1.2.1. Variation der Ti-Wärmebarriereschicht
In diesem Abschnitt werden Simulationen zur Bestimmung der Ti-Wärmebarriereschicht-
dicke dtot,Ti, die mindestens notwendige ist, um eine für sichere Fügung mit dem Hart-
lot Incusil ausreichende Schmelzzeit zu garantieren, vorgestellt. Aus den Abschnitten
4.2.3 und 4.2.4 wurden die gemessenen Größen, Energie pro Fläche q = 9,3 ·105 Jm2 und
Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp = 7,2 ms , für die simulierten RMS-Parameter, entnom-
men. In Abbildung 4.1.11 ist die Schmelzzeit, d.h. die Zeit in der die Temperatur ober-
halb der Schmelztemperatur Tschmelz = 1000 K von Incusil Hartlot liegt, als Funktion
der Ti-Wärmebarriereschichtdicke dtot,Ti gezeigt. Erst ab einer Ti-Wärmebarrierendicke
dtot,Ti = 10 µm wird eine für stabile Fügungen ausreichende Schmelzdauer, wie oben
angegeben, erreicht [73, 72]. Das bedeutet, dass mindestens 10 µm Titan auf dem Bauteil
notwendig sind, um mit einer 80 µm dicken Al/Ni-RMS und dem Hartlot Incusil eine
stabile Fügung zu erzeugen (vgl. Kapitel 5). Es zeigt sich ein Anstieg der Schmelzzeit
bei steigender Ti-Wärmebarriereschicht bis zu einer Dicke von 30 µm, danach ist keine
signifikante Steigerung der Schmelzzeit mehr erkennbar. Bei Simulationen mit Titan als
Bauteil wurde eine Schmelzzeit von 1,3 ms berechnet.
Abbildung 4.1.11.: Schmelzzeit tschmelz als Funktion der Ti-Wärmebarrierenschichtdicke dtot,Ti
berechnet für Position 2 aus Abbildung 4.1.10; RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 80 µm,
atomares Verhältnis NAlNNi = 0,9, Periodendicke dp = 50 nm.
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4.1.2.2. Variation der Gesamtdicke und des Lotes
Die Energie pro Fläche q der RMS kann durch Variation der Gesamtdicke dtot, wie in Ab-
schnitt 4.2.3 noch zu besprechen ist, geändert werden. Eine höhere Gesamtdicke weist
eine höhere Energie pro Fläche auf, was sich wie in Abbildung 4.1.12 gezeigt, auf die
Schmelzzeit tschmelz auswirkt. Es zeigte sich, dass bei einer Absenkung der Gesamtdicke,
die zum Aufschmelzen des Incusil-Lotes benötigte Temperatur bei Position 2 (vgl. Abbil-
dung 4.1.10), also in der Fügezone, für eine Gesamtdicke von dtot = 40 µm nicht erreicht
wird. Damit wird das Lot nicht aufgeschmolzen und es findet keine Benetzung und somit
keine Fügung der Bauteile statt. Erst ab einer Gesamtdicke von mehr als dtot = 60 µm
wird die nötige Dauer, in der das Lot in der schmelzflüssigen Phase verweilen sollte, er-
reicht. Durch Erhöhen der Gesamtdicke bis auf dtot = 120 µm wird eine Steigerung der
Schmelzzeit von ca. dem Doppelten erreicht, was zu einer sichereren Fügung der Bauteile
führen sollte. Dieses Verhalten wird auch für die Lote Sn und AlSi beobachtet. Da bei
diesen Loten die Schmelztemperatur niedriger liegt, können hier geringere Gesamtdicken
und damit kostengünstigere Fügungen erzielt werden. Welches Lot benötigt wird, ist von
der jeweiligen Anwendung abhängig.
Abbildung 4.1.12.: Schmelzzeit tschmelz als Funktion des Lotes und der Gesamtdicke dtot der
RMS berechnet für Position 2 aus Abbildung 4.1.10 ohne Ti-Wärmebarriere; RMS-Parameter:
Gesamtdicke dtot = 80 µm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 0,9, Periodendicke dp = 50 nm.
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4.1.2.3. Wärmeausbreitung in Bauteile
Abbildung 4.1.13 zeigt die Temperatur-Zeit-Verläufe in das Kupfer-Bauteil. Die hier vorge-
stellte Methode lässt eine Untersuchung zu, bis zu welcher Tiefe das Bauteil wie hoch
und lange erwärmt wird. Somit kann schon vor der Fügung bzw. der Herstellung der
RMS-Folie eine Auswahl der RMS-Parameter für die jeweilige Anwendung getroffen wer-
den.
Am hier gezeigten Beispiel einer Aluminium-Kupfer-Fügung (vgl. Abbildung 4.1.10) kann
abgelesen werden, dass am Übergang Wärmebarriereschicht-Bauteil (Position 4) gerade
noch eine Erwärmung von ca. 300 K für eine Millisekunde erreicht wird, und somit eine
Schädigung des Kupfers ausgeschlossen werden kann. Weitere 100 µm im Bauteil (Posi-
tion 4) wird dieses nicht über Raumtemperatur erwärmt. Position 1 gibt den Temperatur-
Zeit-Verlauf der RMS selbst wieder. Position 2 ist der für eine sichere Fügung entschei-
dende Richtwert, da hier die eigentliche Verbindungsstelle ist. Nur wenn hier die Schmelz-
zeit ausreichend ist kann eine haftfeste Fügung erreicht werden.
Abbildung 4.1.13.: Temperatur T als Funktion der Zeit t und der Position wie in Abbildung
4.1.10 angegeben; RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 80 µm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 0,9,
Periodendicke dp = 50 nm.
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4.1.2.4. Zusammenfassung
Die wichtigste Aussage dieses Abschnitts ist, dass durch die Modellierung mit gauß-
förmiger Wärmestromdichtefunktion eine schnelle Möglichkeit gegeben ist, den Wärme-
eintrag in die jeweiligen Bauteile zu berechnen. Dadurch können möglicherweise benötigte
Wärmebarriereschichtdicken z.B. aus Titan oder auch die benötigten Gesamtdicken dtot,
Periodendicken dp, atomaren Verhältnisse NAlNNi der RMS abgeschätzt werden.
Die berechneten Schmelzzeiten tschmelz liegen im Bereich von 0 bis 4 ms, die in Abschnitt
4.2.5 gemessenen liegen deutlich höher. In den Modellierungen wird mit idealen Grenz-
flächen gerechnet, was eine bessere Wärmeleitung am Übergang der Komponenten zur
Folge, hat als es in Wirklichkeit zu erwarten wäre. Bei den Messungen werden die RMS
zwischen eine Glasplatte und einen Al-Grundkörper gelegt, es bildet sich ein Wärmestau.
Daher kann aus den gemessenen bzw. den errechneten Schmelzzeiten nur eine qualitative
Aussage erhalten werden. Die in Kapitel 5 beschriebenen Fügungen bestätigen jedoch,
dass die Aussage die aus den Berechnungen über die Schmelzzeit getroffen werden kann,
ausreichend ist.
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4.1.3. Modellierung der eﬀektiven Verbindungsﬂäche
Einer der Vorteile des RMS-Fügens ist die flächige Verbindung der Bauteile und die meist
aus Metallen bestehenden RMS-Materialien. Daher sind im Gegensatz zu anderen Meth-
oden hohe elektrische und thermische Leitfähigkeit zu erwarten und auch erzielbar (vgl.
Kapitel 5). Bei realen Fügungen mit RMS kommt es, aufgrund der thermischen Schock-
welle zu Rissen in der Folie. Diese müssen mit Lot aufgefüllt werden um eine vollflächige
Fügung zu erreichen. Werden nicht alle Risse aufgefüllt, so ist die Anbindung nicht voll-
flächig und es wird nicht die maximal zu erwartende Scherzugfestigkeit bzw. thermische
Leitfähigkeit erreicht. In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Berechnung ein-
er effektiven Verbindungsfläche Ae f f vorgestellt und diskutiert. Damit ist es möglich aus
der gemessenen Scherzugfestigkeit τ bzw. der thermischen Leitfähigkeit λ Rückschlüsse
auf die jeweilig andere Größe zu ziehen. Für die Berechnungen wurde als Wärmeleistung
Pw = 200 W, als Abstand l = 8 mm und als Gesamtfläche zu Ages = 49 mm2 gewählt (vgl.
Abbildung 3.1.3).
4.1.3.1. Berechnung der eﬀektiven Verbindungsﬂäche
In Abbildung 4.1.14 ist die thermische Leitfähigkeit λ als Funktion des Verhältnisses von
effektiver zu gesamt möglicher Verbindungsfläche Ae f fAges im Vergleich zu einer Kupfer Ref-
erenz gezeigt. Die Referenz wurde mit der gemessenen Leitfähigkeit zur Kontrolle der
Simulation angegeben. Das Verhältnis der Verbindungsflächen Ae f fAges = 1 bedeutet, dass die
Verbindung der Proben vollflächig realisiert wurde.
Um die Messungen aus Kapitel 5 nachvollziehen und mit den Berechnungen vergleichen
zu können, wurde eine RMS der Gesamtdicke dtot = 40 µm beidseitig mit 10 µm Sn-Weich-
lot beaufschlagt, deren spezifische WiderstandΨ gemessen wurde, verwendet. Als Proben
wurde Cu ebenfalls mit 10 µm Sn-Weichlot beaufschlagt, genutzt. Die Berechnung für eine
vollflächige Anbindung der beiden Komponenten ergab eine thermische Leitfähigkeit
von λcalc = 375 Wm·K . Dieser Wert liegt ca. um den Faktor 2 über dem gemessenen von
λmess = 198 Wm·K . Die Fläche, in der eine thermische Leitung stattfindet, wurde zwischen
den Proben solange verkleinert, bis der berechnete und gemessene Wert übereinstimmte.
Dies war bei einem Verhältnis von effektiver zu gesamt möglicher Verbindungsfläche von
Ae f f
Ages = 55 % der Fall. Aus
Ae f f
Ages ∼ λ ∼ ττmax,Lit kann hieraus auf die jeweilig anderen Größen
geschlossen werden.
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Abbildung 4.1.14.: Thermische Leitfähigkeit λ als Funktion des Verhältnisses von effektiver
zu gesamt möglicher Verbindungsfläche
Ae f f
Ages .
4.1.3.2. Zusammenfassung
Es konnte gezeigt werden, dass das Verhältnis von effektiver zu gesamt möglicher Verbind-
ungsfläche Ae f fAges aus bekannten thermischen Leitfähigkeit bei Fügungen mit RMS bestimmt
werden kann. Die nicht vollständige Anbindung der beiden Bauteile ist durch die thermi-
sche Schockwelle der RMS bei Reaktion zu erklären. Diese generiert Risse in der RMS-Folie,
in welche das Lot fließt und so eine RMS-Lot Matrix bildet. Hierbei entstehen Kanäle,
die erst den elektrischen und thermischen Kontakt der Fügepartner bedingen. Nach den
hier aufgeführten Rechnungen hat eine Benetzung des Lotes nur zu 55 % der gesamt
möglichen Verbindungsfläche Ages stattgefunden. Die restliche Fläche weist keine An-
bindung auf. Dies beeinflusst die Scherzugfestigkeit. Sieht man in das Datenblatt von
Sn-Lot, so wird hier eine maximal zu erreichende Scherzugfestigkeit von 27 MPa ange-
geben [74]. Bei Fügungen von Cu-Cu-Proben mit diesem Lot und oben angegeben RMS-
Parametern, wurden 15 MPa erhalten (vgl. Kapitel 5). Dies sind 55 % der maximal er-
reichbaren Scherzugfestigkeit.
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4.2. Experimentelle Bestimmung der Eigenschaften von RMS
Im Folgenden werden die Ergebnisse zur Ermittlung wichtiger Kenngrößen der verwen-
deten Reaktiv-Multischicht-Systeme vorgestellt und diskutiert.
Abschnitt 4.2.1 zeigt TEM- und REM-Untersuchungen zur Bestimmung der Interdiffu-
sionszone, der Gesamt-, Perioden-, Lotschichtdicke und von Querschliffen der Fügung
mittels RMS.
Die Phasenanalyse in Abschnitt 4.2.2 gibt das Verhalten der RMS bei langsamer Tempera-
turerhöhung und die sich hierbei bildenden Phasen an.
Abschnitt 4.2.3 beschäftigt sich mit der Enthalpie H, bei Variation verschiedener RMS-
Parameter.
Die Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp für variierende RMS-Parametern wird in Abschnitt
4.2.4 bestimmt.
In-situ-Messungen der Temperatur T in Abschnitt 4.2.5 ergeben Schmelzzeiten tschmelz,
maximale Temperaturen Texp und spezifische Wärmekapazitäten CDTAIR für variierende
RMS-Parameter.
4.2.1. Analyse mit Transmissions- und Rasterelektronenmikroskopie
In diesem Abschnitt wird die Interdiffusionszone w der RMS mittels Transmissionselek-
tronenmikroskopie (TEM) bestimmt. Diese bildet sich beim Herstellungsprozess durch
den chemischen Gradienten in der Grenzfläche der Multischicht und wird durch den
Wärmeintrag verstärkt.
Die Rasterelektronenmikroskopie (REM) bietet ein schnelles Verfahren zur Überprüfung
der Gesamtdicke dtot, Periodendicke dp der RMS und der Lotschichtdicke.
Das Querschliffbild einer Fügung von Aluminium mit Kupfer, wie in Kapitel 5 besprochen,
zeigt das Rissverhalten der RMS und das Fließen des Lotes bei RMS-Fügungen.
Die Auswertung der gewonnenen Bilder fand mit dem Programm „ImageJ“ statt. Mit
diesem ist es möglich, den Kontrast auf dessen Intensität hin zu analysieren und aus dem
Abfall der Kontrastintensität Rückschlüsse auf die Interdiffusionszone und die Perioden-
dicke zu ziehen.
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4.2.1.1. Untersuchung der Interdiﬀusionszone mittels TEM
In den Abbildung 4.2.1 ist das zur Bestimmung der Interdiffusionszone w herangezogene
TEM-Bild gezeigt. Hierbei wurde, wie in Abbildung 4.2.2 gezeigt, das Programm „Im-
ageJ“, zur Analyse des Kontrastverlaufes genutzt. In diesem Programm wurde zuerst den
Pixeln des Bildes eine Länge zugeordnet und anschließend eine Linie von der Al-Seite
zur Ni-Seite gezogen. Dieses Werkzeug ist in dem Programm zur Messung vorhanden
und zählt die Pixel. Das, wie gezeigte, Absinken der Intensität gibt den Übergangsbereich
wieder. Wäre keine Interdiffusionszone in der sich schon der Endzustand gebildet hätte
vorhanden, so müsste der Kontrast abrupt von Al auf Ni springen. Da hier ein fließen-
der Übergang erkennbar ist, ist der Abstand dieses Übergangsbereiches gerade die Inter-
diffusionszone. Diese ergibt sich zu w = 4,5 ± 0,5 nm. In den Simulationen wurde eine
Interdiffusionszone von w = 4 nm berechnet, somit das hier erhaltene Ergebnis sehr gut
verifiziert.
Abbildung 4.2.1.: TEM-Aufnahme einer unreagierten Al/Ni-RMS abgeschieden auf einem
Si-Wafer zur Untersuchung der Interdiffusionszone; RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50
nm, atomare Verhältnis NAlNNi = 1.
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Abbildung 4.2.2.: Kontrastintensität als Funktion des Abstandes r zur Bestimmung der In-
terdiffusionszone w; RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
=
1.
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In Abbildung 4.2.3 ist das TEM-Bild einer Al/Ni-RMS mit 0,5 nm Sn-Barriereschichtdicke
dargestellt. Zu erkennen ist eine Verringerung der Interdiffusionszone w nach ImageJ
Analyse von 2 ± 0,5 nm, hier dient das Sn als Barriereschicht. Bei Messung der Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit v wird dadurch eine Steigerung von 0,2 ms erreicht (vgl. Abschnitt
4.2.4). Die Interdiffusionszone bildet eine natürliche Barriere, die es zu überwinden gilt,
da erst dann die Teilchen die chemische Reaktion miteinander ausführen können. Desto
kleiner diese Barriere ist desto schneller können die Teilchen diese überwinden und die
Ausbreitungsgeschwindigkeit steigt.
Abbildung 4.2.3.: TEM-Aufnahme einer RMS mit 0,5 nm Sn-Barriereschichtdicke, zu erken-
nen ist die geringere Interdiffusionszone w aufgrund der Barrierewirkung.
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4.2.1.2. Untersuchung der Lotschicht-, Gesamt- und Periodendicke mittels REM
Abbildung 4.2.4 zeigt eine RMS der Gesamtdicke von dtot = 80 µm, der Periodendicke
von dp = 75 nm und beidseitig mit 10 µm Incusil belotet. Diese Aufnahmen dienen der
Bestimmung der RMS-Parameter nach der Herstellung. Zu erkennen ist die sehr homogen
aufgebrachte Lotschichtdicke. Somit kann garantiert werden, dass bei Fügungen überall
die gleiche Lotmenge vorhanden ist und somit eine flächige Anbindung der Bauteile mit
dieser RMS möglich wäre.
In Abbildung 4.2.5 ist selbige Schicht gezeigt. Durch eine Analyse mit ImageJ konnte die
Periodendicke zu dp = 73 ± 5 nm bestimmt werden. Somit konnte nachgewiesen werden,
dass die bei der Herstellung gewünschte Periodendicke erreicht wurde. Rückschlüsse auf
die Interdiffusionszone überschreiten jedoch das Auflösungsvermögen des eingesetzten
Rasterelektronenmikroskopes.
Abbildung 4.2.4.: REM-Aufnahme einer Al/Ni-RMS der Gesamtdicke dtot = 80 µm, der Peri-
odendicke dp = 75 nm und beidseitig mit 10 µm Incusil-Hartlot.
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Abbildung 4.2.5.:Kontrastintensität des Sekundärelektronen Bildes als Funktion des relativen
Abstandes r zur Bestimmung der Peridodendicke der in Abbildung 4.2.4 betrachteten RMS;
Maximum entspricht Al-Schicht, Minimum Ni-Schicht.
4.2.1.3. Querschliﬀbild einer Aluminium-Kupfer-Fügung
In Abbildung 4.2.6 ist der Querschliff einer Aluminium-Kupfer-Fügung, die mit einer
Al/Ni-RMS der Gesamtdicke dtot = 40 µm, der Periodendicke dp = 50 nm und beid-
seitig mit 10 µm Sn-Weichlot beaufschlagt wurde, gezeigt. Die Bauteile waren ebenfalls
mit 10 µm Sn-Weichlot vorbelotet. Der Fügedruck, wie noch in Kapitel 5 zu besprechen
ist, betrug 15 MPa. Zu erkennen ist die Rissbildung der RMS nach der Reaktion aufgrund
des thermischen Schocks und des Übergangs in die intermetallische Phase. Diese Phase ist
spröde, weshalb durch den benötigten Fügedruck weitere Brüche entstehen. Daraus folgt,
dass die Eigenfestigkeit des Lot-Materials die maximal zu erreichende Scherzugfestigkeit
der Fügung bedingt. Ist zu wenig Lot-Material vorhanden oder befindet sich dieses nicht
ausreichend lange in der schmelzflüssigen Phase, so werden die entstehenden Risse nicht
vollständig aufgefüllt. Dadurch kommt es zu einer Verringerung der effektiven Verbind-
ungsfläche und damit zur Abnahme der Scherzugfestigkeit (vgl. Abschnitt 4.1.3).
64
4 Ergebnisse und Diskussion
Abbildung 4.2.6.: Querschliffbild einer Aluminium-Kupfer-Fügung mit RMS.
4.2.1.4. Zusammenfassung
Die in der Simulation der physikalischen und chemischen Vorgänge innerhalb der RMS
gewonnene Interdiffusionszonendicke von w = 4 nm wurde durch die hier vorgestellten
Untersuchungen verifiziert.
Eine Sn-Schicht bis zu 0,5 nm, wirkt wie eine Barriereschicht. Dadurch kann die bei der
Herstellung sich ausbildende Interdiffusionszone w gemindert werden. Dieser Effekt wirkt
sich positiv auf die Ausbreitungsgeschwindigkeit v, wie in Abschnitt 4.2.4 noch zu disku-
tieren ist, aus.
Das REM konnte zur Untersuchung der Schichten als einfache und schnelle Methode her-
ausgearbeitet werden. Hiermit ist es möglich Gesamt- dtot, Perioden- dp und der Lotschicht-
dicken nach Herstellung der RMS-Folien zu bestimmen.
Durch Untersuchung des Querschliffs einer Aluminium-Kupfer-Fügung konnte das Auf-
füllen der entstehenden Risse durch das Lot nachgewiesen werden. In Abschnitt 5 wird
diese Tatsache nocheinmal aufgegriffen und liefert eine Erklärung der Ergebnisse von Un-
tersuchungen zur Leitfähigkeit und Scherzugfestigkeit.
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4.2.2. Phasenanalyse mittels Röntgendiﬀraktometrie
In-situ-Messungen am Deutschen Elektronen Synchrotron (DESY) in Hamburg wurden
mit einem ähnlichen Temperaturprogramm, wie bei der DTA verwendet, durchgeführt.
Dieses diente dazu die Phasenübergänge bei langsamer Aufheizung der RMS zu charak-
terisieren und so die Unterschiede, die sich bei der selbsterhaltenden Reaktion bilden,
herauszuarbeiten. Ähnliche Untersuchungen wurden schon von Trenkle et.al. [75] und
Woll [18] durchgeführt.
4.2.2.1. Auswertung der Phasenanalyse von Ni/Al-RMS
In Abbildung 4.2.7 sind für eine Ni/Al-RMS mit Periodendicke dp = 50 nm, atomarem
Verhältnis NAlNNi = 1,17 und Gesamtdicke dtot = 20 µm beispielhaft temperaturabhängig
Diffraktogramme gezeigt, um die Phasenumwandlungen der RMS-Materialien bei Tem-
peraturänderung nachverfolgen zu können. Bis zu einer Temperatur von T = 320 ◦C war
kein Phasenübergang feststellbar. In diesem Bereich nimmt nur die Intensität der Al- und
Ni-Peaks ab.
Ab dieser Temperatur verschwindet der Al-Peak. Der Ni-Peak ist, wie aus Abbildung 4.2.8
ersichtlich eine Überlagerung aus sehr vielen unterschiedlichen Phasen und daher zur
Analyse nicht geeignet. In der PDF- Datenbank finden sich die analysierten Phasen unter
den Einträgen 01-087-0712 (Ni), 00-004-0787 (Al), 00-002-0416 (Al3Ni) und 00-044-1186
(AlNi). Ab der oben beschriebenen Temperaturen treten deutlich Nebenmaxima auf die
auf Phasen, wie Al4Ni3 und Al9Ni2 [76] schließen lassen. Diese Phasenübergänge werden
bei Analyse der reagierten RMS nicht beobachtet, weil die Reaktion zu schnell verläuft.
Ab einer Temperatur von T = 700 ◦C ist eine Entmischung des im Nickeltarget wegen
der Endmagnetisierung enthaltenen Vanadiums feststellbar. Bei T = 900 ◦C liegt nur noch
ein geringer Anteil von Al4Ni3 vor der Rest ist schon in die Endphase von AlNi überge-
gangen.
Durch DSC-Messungen bis 1500 ◦C (vgl. Abschnitt 4.2.9) zeigte sich, dass der Übergang
dieser Nebenphasen in die reine AlNi-Phase nicht zu einem signifikanten weiteren En-
ergiegewinn beiträgt. Von Chrifi et.al. [77] wurden die Enthalpien dieser Übergänge berech-
net, diese Berechnungen sind mit den DTA-Messungen vergleichbar. Diese Aussage wird
durch Abbildung 4.2.8 gestützt, in der Diffraktogramme unterschiedlicher Zustände der
RMS verglichen werden. So zeigt sich kein signifikanter Unterschied zwischen den Diffrak-
togrammen von gezündeter bzw. langsam bis 900 ◦C hochgeheizter RMS. Die Unter-
suchungen variierender RMS-Parameter, wie Periodendicke dp und atomarem Verhältnis
NAl
NNi
zeigten die gleichen temperaturabhängigen Vorgänge.
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Abbildung 4.2.7.: Intensität als Funktion des Ausfallwinkels 2Θ und der Temperatur T;
RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,17, Gesamtdicke
dtot = 20 µm.
Abbildung 4.2.8.: Intensität als Funktion des Ausfallwinkels 2Θ für unreagierte, reagierte und
langsam erwärmte RMS; RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,17, Gesamtdicke dtot = 20 µm.
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4.2.2.2. Zusammenfassung
Durch die temperaturabhängige Phasenanalyse der RMS konnten die Phasenübergänge
beim Aufheizen nachvollzogen werden. Hier zeigt sich, dass beim Heizen der RMS mehre-
re Phasen von Al und Ni eingenommen werden, die bei der selbsterhaltenden Reaktion
der RMS nicht nachgewiesen werden konnten.
Der Vergleich der Diffraktogramme zwischen den Endprodukten nach Reaktion bzw. nach
dem Aufheizen auf 900 ◦C zeigt keine signifikanten Unterschiede. Woraus sich, wie auch
die DTA- und DSC-Messungen zeigen, ab dieser Temperatur kein Energiegewinn mehr
ergibt. Daraus kann gefolgert werden, dass die Messungen der Enthalpie mittels DTA den
gesamt möglichen Energiegewinn, der aus der Reaktion zu erreichen ist, wiedergeben.
4.2.3. Ergebnisse der Diﬀerenzthermoanalyse
In diesem Abschnitt wird mittels Differenzthermoanalyse (DTA) die enthaltene Enthalpie
H und Energie pro Fläche q von unterschiedlichen RMS untersucht. Aus der gemessenen
Enthalpie H und der maximalen Temperatur Texp wurde die spezifische Wärmekapazität
cDTAIR berechnet. Diese wird in Abschnitt 4.2.5 noch besprochen und die sich für ver-
schiedene Parameter ergebenden Unterschiede beschrieben.
Makino et.al [41] geben für das Al/Ni-RMS eine spezifische Wärmekapazität an die sehr
gut mit den hier bestimmten Werten übereinstimmt und somit die Messwerte mit der Li-
teratur in Einklang bringt. In der Berechnung der Temperatur-Zeit-Verläufe in Abschnitt
4.1.1 wird diese in der Wärmequelle Q benötigt und führte zur erfolgreichen Berechnung
der Ausbreitungsgeschwindigkeit vcalc und der maximalen Temperatur Tcalc.
4.2.3.1. Bestimmung des notwendigen Temperaturbereichs
Wie in Abschnitt 4.2.5 beschrieben erreichen die RMS bei Reaktion Temperaturen von
bis zu 1500 ◦C. Daher wurden für drei Referenzproben Messungen bis 1500 ◦C durchge-
führt. Aus diesen Messungen geht hervor (vgl. Abbildung 4.2.9), dass ab einer Temperatur
von ca. 700 ◦C keine Umwandlung mehr stattfindet und somit kein Energiegewinn mehr
generiert wird. Der Vergleich dieser Analysen rechtfertigt die durchgeführten DTA-Mes-
sungen im Temperaturintervall von ∆T = 40 - 800 ◦C und zeigt, dass so die vollständige
Enthalpie bestimmt werden kann.
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Abbildung 4.2.9.: Vergleich der durchgeführten DSC-Analyse bis 1500 ◦C und der
DTA-Analyse bis 800 ◦C; RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 80 µm, Periodendicke dp =
50 nm, atomares Verhältnis NAlNNi = 0.9.
4.2.3.2. Variation des atomaren Verhältnisses
In Abbildung 4.2.10 ist die Enthalpie als Funktion des atomaren Verhältnisses NAlNNi von 25
at −% bis 80 at −% Al aufgetragen. Bei einem atomaren Verhältnis von NAlNNi = 1 ist die
höchste Enthalpie H = 2,1 ± 0,1 kJg gemessen worden, was einer spezifischen Wärme-
kapazität von cDTAIR = 1,37± 0,06 kJkg·K entspricht (vgl. Abschnitt 4.2.5). Makino et.al. [41]
geben eine Wert von cp = 1,18 kJkg·K an, wobei hier nicht das atomare Verhältnis der RMS
angegeben wird. Diese spezifische Wärmekapazität lässt den Schluss zu, dass kurzzeitig
eine flüssige Phase bei der Reaktion eingenommen wird, da diese eher im Bereich einer
Flüssigkeit als eines Festkörpers liegt.
Wird das atomare Verhältnis von NAlNNi = 1 der RMS-Materialien zueinander hin zu mehr
Al verlassen, so sinkt die Enthalpie bis zu einem atomaren Verhältnis von NAlNNi = 4 auf H =
1,1± 0,1 kJg ab. Bei weiterer Erhöhung des Al-Anteils wird der Bereich, in dem selbsterhal-
tende Reaktion möglich sind verlassen, und es findet keine exotherme Reaktion der RMS-
Partner mehr statt. Bei Erhöhung des atomaren Anteils von Ni ist ein ähnliches Verhalten
zu beobachten (vgl. Abbildung 4.2.10). Messungen der Ausbreitungsgeschwindigkeit der
Reaktionsfront (vgl. Abschnitt 4.2.4) und der Temperatur (vgl. Abschnitt 4.2.5) zeigen ein
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ähnliches Verhalten.
Abbildung 4.2.10.: Enthalpie H als Funktion des atomaren Verhältnisses NAlNNi ;
RMS-Parametern: Gesamtdicke dtot = 20 µm, Periodendicke dp = 50 nm.
4.2.3.3. Variation der Gesamtdicke
Wie in Abbildung 4.2.11 verdeutlicht, hat die Gesamtdicke dtot der RMS Einfluss auf
die Energie pro Fläche q. Es zeigt sich ein linearer Anstieg. Die Abweichung bei einer
Gesamtdicke von dtot = 80 µm ist darauf zurückzuführen, dass es bei der Herstellung
von RMS aufgrund von Targetabnutzungen bei längeren Beschichtungen zu Änderungen
der Beschichtungsrate kommen kann. Eine solche Änderung hat eine Abweichung von
dem hier betrachteten atomaren Verhältnis zur Folge und damit eine Veringerung bzw.
Erhöhung der Energie pro Fläche.
Ein Einfluss der Gesamtdicke auf die Enthalpie H konnte, wie zu erwarten war, nicht
beobachtet werden. Dieser Sachverhalt wurde auch in den Simulationen und der Mes-
sung der maximalen Temperatur nachgewiesen (vgl Abschnitt 4.1.1, 4.2.5).
Der Anstieg der Energie pro Fläche q ist mit dem mehr an RMS-Material zu erklären. Bis
das gesamte RMS-Material in die stabile intermetallische Phase übergegangen ist, vergeht
bei einer Gesamtdicke von dtot = 100 µm mehr Zeit, als beispielsweise bei 20 µm. Dadurch
bleibt die Temperatur länger oberhalb einer gewissen Schwelle, was sich in einem Anstieg
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der Schmelzzeit wiederfindet. Die maximale Temperatur Texp bleibt gleich, da die adia-
batische Temperatur eine ober Grenze darstellt (vgl. Abschnitt 4.2.5). Dies wurde auch in
Abschnitt 4.1.1 ausgenutzt, um die Parameter maximale Temperatur und Ausbreitungs-
geschwindigkeit zu berechnen.
Abbildung 4.2.11.: Energie pro Fläche q als Funktion der Gesamtdicke dtot; RMS-Parameter:
Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 0,9.
4.2.3.4. Variation der Periodendicke
In Abbildung Anhang A.5.3 ist die gemessene Enthalpie H als Funktion der Perioden-
dicke dp gezeigt. Innerhalb des vermessenen Temperaturbereichs kann keine Änderung
der Enthalpie H festgestellt werden.
In Abschnitt 4.2.5 konnten unterschiedliche maximale Temperaturen Texp für varierende
Periodendicke dp nachgewiesen werden. Die Fläche unter dem Graphen des Temperatur-
Zeit-Verlaufs bleibt jedoch gleich, was wieder auf eine gleichbleibende Enthalpie H schlies-
sen lässt und somit dieses Ergebnis verifiziert.
Die daraus errechneten spezifischen Wärmekapazitäten cDTAIR als Funktion der Perioden-
dicke dp sind nicht konstant, da diese nicht nur von der Enthalpie, sondern auch von
der maximalen Temperatur abhängen. Die so bestimmten spezifischen Wärmekapazitäten
führten in den Berechnungen auf die in den Abschnitt 4.2.4 und 4.2.5 angegebenen Aus-
breitungsgeschwindigkeiten vcalc und maximalen Temperaturen Tcalc.
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4.2.3.5. Einﬂuss einer Sn-Barriereschicht auf die Enthalpie der RMS
Die Abbildung 4.2.12 stellt die Änderung der Enthalpie H als Funktion einer Sn-Bar-
riereschicht dp,Sn der RMS dar. Es zeigt sich, dass die Enthalpie der RMS sinkt, je größer
diese Sn-Barriere wird. Wenn man die Masse der Sn-Barriere heraus rechnet, ist zu erken-
nen, dass die Enthalpie H im Vergleich auf eine RMS ohne diese Barriere konstant bleibt.
Das heißt, dass diese Sn-Barriereschicht soviel Energie der RMS entzieht, wie zum Auf-
schmelzen des Sn notwendig ist. Bei der Bestimmung der Enthalpie mittels DTA wird nur
die Aufheizkurve berücksichtigt, würde die Abkühlkurve berücksichtigt würde die ent-
zogene Energie bei Erstarrung des Zinns zurückgewonnen werden.
In Abschnitt 5 wird nachgewiesen, dass eine Sn-Barriereschicht einen positiven Einfluss
auf den spezifischen Widerstand ψ und die Scherzugfestigkeit hat. Der spezifische Wider-
stand korreliert mit der thermischen Leitfähigkeit und damit mit der Festigkeit der Fü-
gung selbst, wie in Abschnitt 4.1.3 gezeigt werden konnte. Durch das vorhandene Lot in
der Multischicht werden die bei Reaktion entstehenden Risse der RMS besser aufgefüllt
(vgl. Abschnitt 4.2.1), so steigt die effektive Verbindungsfläche.
Abbildung 4.2.12.: Enthalpie H als Funktion der Sn-Barriereschichtdicke dp,Sn;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 40 µm, Periodendicke dp = 50 nm + dp,Sn, atom-
ares Verhältnis NAlNNi = 1,17.
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4.2.3.6. Einﬂuss der Temperatur auf die Enthalpie der RMS
Bei Fügungen mit RMS ist es manchmal sinnvoll die Partner vorzuwärmen, daher wur-
den, wie in Abbildung 4.2.13 gezeigt, Messungen von Proben durchgeführt, die bis zu
T = 250 ◦C für zwei Stunden getempert wurden. Es ergibt sich eine Temperaturstabilität
der RMS bis T = 120 ◦C. Bei einer Temperatur von T = 150 ◦C ist nach einer halben
Stunde ein Energieeinbruch von ca. 25 % zu beobachten. Die Erhöhung der Temperaturen
verstärkt diesen Effekt. Damit konnte gezeigt werden, dass RMS ohne größere Probleme
sicher transportiert und die Bauteile bis zu T = 120 ◦C vorgewärmt werden können.
Abbildung 4.2.13.: Enthalpie H als Funktion der Zeit t und der Temperaturen T;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 20 µm, Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,17.
4.2.3.7. Unterschied des Energiegehaltes von Ti/Al, Ti/Al/Si/Al und Ni/Al
In Abbildung 4.2.14 ist der Vergleich von verschiedenen RMS dargestellt. Das RMS Ti/Al
hat eine geringere Enthalpie als das niederenergetischste Al/Ni-RMS, d.h. eine Al/Ni-
RMS mit dem atomaren Verhältnis von NAlNNi =
80
20 = 4. Somit wäre diese ideal z.B. bei
Polymer-Fügungen einsetzbar. Da bei der Reaktion genügend Wärme abgegeben wird,
um Polymere zu fügen, jedoch nicht zu verbrennen. Diese RMS weist einen entscheiden-
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den Nachteil auf, sie lässt sich nur sehr schwer zünden und es kann nicht sicher gestellt
werden, dass eine stabile selbsterhaltende Reaktion abläuft. Dies liegt gerade an der zu
niedrigen Enthalpie dieser RMS. Allerdings wäre es vielleicht möglich durch Einbrin-
gen einer wenigen Mikrometer dicken Art Zündhilfe in Form einer Al/Ni-RMS dieses
Reaktiv-Multischicht-System zu nutzen.
Für Hartlotfügungen eignet sich, wie in Abschnitt 4.1.1 gezeigt, das RMS Ti/Al/Si/Al. In
Abbildung 4.2.14 ist gezeigt, dass sich mit diesem Reaktiv-Multischicht-System die höch-
ste Enthalpie H = 3,70 ± 0,15 kJg und damit auch die längste Schmelzzeit erreichen lässt.
Hierbei war der Einbau einer Al-Barriereschicht von 6 nm notwendig, um Ti/Si-RMS her-
stellen zu können. Auch nach Einbringen dieser Barriereschicht, lies sich dieses RMS nur
in Bruchstücken vom Substrat ablösen. Als Grund hierfür ist das schlechte Sputterver-
halten von Ti anzuführen. Um die benötigte Einzelschichtdicke von Titan zu generieren,
ist eine hohe Leistung notwendig, die zu einem starken Wärmeeintrag bei der Herstel-
lung führt. Aufgrund des ähnlichen Reaktionsverhaltens und der ähnlichen maximalen
Temperatur von Ti/Si- und Zr/Si-RMS, ist das Zr/Si-RMS eine mögliche Alternative.
Abbildung 4.2.14.: Vergleich der Enthalpie unterschiedlicher atomarer Verhältnisse von
Ni/Al- mit Ti/Al/Si/Al- und Ti/Al-RMS.
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4.2.3.8. Zusammenfassung
Ein Einfluss der Periodendicke dp und der Gesamtdicke dtot auf die Enthalpie H konnte
nicht nachgewiesen werden.
Durch Variation des atomaren Verhältnisses von NAlNNi ist eine Einflussnahme auf die En-
thalpie H der Schichten und somit auf die Ausbreitungsgeschwindigkeit (vgl. Abschnitt
4.2.4) und die maximale Temperatur (vgl. Abschnitt 4.2.5) möglich. Durch diese Para-
meterkenntnisse lassen sich die Reaktiv-Multischicht-Systeme genau auf Fügeanwendung
angepasst herstellen.
Das Implantieren von Sn-Weichlot in die Periode der RMS hat, wie in Abschnitt 5 noch
zu besprechen ist, zur Folge, dass die sich bildenden Risse besser aufgefüllt werden. Dies
führt sowohl zum Absenken des spezifischen Widerstandes und damit zur Steigerung der
Leitfähigkeit, als auch zur Steigerung der Scherzugfestigkeit.
Die Untersuchungen des Temperatur- und Zeitverhaltens auf die Enthalpie der RMS zeigte,
dass diese bis zu einer Temperatur von 120 ◦C stabil bleibt.
Der Übergang zu anderen Materialsystemen zeigt das noch kaum ausgeschöpfte Potential
dieser Technologie. So ist durch Ti/Al ein niederenergetisches und mit Ti/Al/Si/Al ein
hochenergetisches RMS handhabbar gemacht worden.
4.2.4. Ausbreitungsgeschwindigkeit der selbsterhaltenden Reaktion
Zur Charakterisierung der RMS wird die Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp der selbster-
haltenden Reaktion nach der Zündung der RMS-Folie benötigt. Diese Größe ist eine Ein-
gangsgröße für die Simulation der Temperaturausbreitung in Bauteile (vgl. Abschnitt
4.1.2) und wird zur Verifizierung der Simulation der Vorgänge innerhalb der RMS benötigt
(vgl. Abschnitt 4.1.1).
Die Ausbreitungsgeschwindigkeit spielt auch eine entscheidende Rolle bei der Schmelz-
zeit, wie in Abschnitt 4.2.5 bei der Messung der Temperatur noch beschrieben wird und
hat somit direkt Auswirkung auf das RMS-Löten.
Die hier charakterisierten RMS-Folien unterschieden sich im atomaren Verhältnis NAlNNi , der
Perioden- dp, der Gesamt- dtot und der Sn-Barriereschichtdicke. Zusätzlich werden die Pa-
rameter Unterlagenmaterial, Unterlagentemperatur TUnter und von außen einwirkender
Druck p speziell beleuchtet.
4.2.4.1. Variation der Periodendicke
In Abbildung 4.2.15 ist die berechnete vcalc und gemessene vexp Ausbreitungsgeschwindig-
keit als Funktion der Periodendicke dp von 25 bis 150 nm gezeigt. Eine Abnahme der
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Geschwindigkeit bei steigender Periodendicke dp ist zu verzeichnen. Da keine Änderung
der in der RMS enthaltenen Enthalpie festgestellt werden, ist diese auf die Erhöhung der
Diffusionswege zurückzuführen (vgl. Abschnitt 4.2.3). Die Ausbreitungsgeschwindigkeit
wird bei Erhöhung der Periodendicke irgendwann auf Null absinken. Dies ist dann er-
reicht, wenn die Diffusionswege so groß sind, dass nur noch eine normale Festkörperdif-
fusion, wie bei Bulkmaterial, stattfindet. Die selbsterhaltende Reaktion bildet sich nur aus,
da die Periodendicke der RMS im Nanometerbereich liegt. Dadurch sind die Wege, die
die Materialien nehmen müssen um die exotherme chemische Reaktion einzugehen sehr
gering. Der Temperaturgradient, aktiviert durch den Zündfunken und durch die chemis-
che Reaktion aufrechterhalten, ist so steil, dass die Nachbarbereiche immer wieder neu
aktiviert werden. Durch Simulationen konnte diese kritische Dicke zu 750 nm bestimmt
werden (vgl. Abschnitt 4.1.1). Ab dieser Dicke ist die Wärmeableitung in die Multischicht-
en größer als der Temperaturgradient und die Nachbarbereiche können nicht mehr ak-
tiviert werden. Dadurch stoppt die selbsterhaltende Reaktion. Bei Abnahme der Perio-
dendicke sinkt die Ausbreitungsgeschwindigkeit, ab dem Eintritt dieser in den Bereich
der Interdiffusionszone w, auf Null. Es kann in diesem Bereich keine Reaktion zwischen
den schon in der intermetallischen Phase vorliegenden RMS-Materialien mehr stattfind-
en. Aus Simulationen geht hervor, dass die Periodendicke kleiner gleich 15 nm sein muss.
Eine solche Periodendicke konnte nicht als freistehende Folie hergestellt werden.
Der Vergleich von berechneter und gemessener Ausbreitungsgeschwindigkeit zeigt keine
Abweichung bezogen auf die Messgenauigkeit. Dadurch ist ersichtlich, dass die in Ab-
schnitt 4.1.1 durchgeführten Simulationen die experimentellen Ergebnisse verifizieren.
Die Annahmen, dass eine zweidimensionale Modellierung der RMS ausreichend ist, um
die Ausbreitungsgeschwindigkeiten zu berechnen, bestätigt sich. Weiter ist in Abbildung
4.2.15 die simulierte Ausbreitungsgeschwindigkeit für ein atomares Verhältnis von NAlNNi =
1 gezeigt, diese deckt sich mit der im Folgenden erhaltenen von vexp = 8,3 ± 0,1 ms einer
RMS mit einer Periodendicke von dp = 50 nm.
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Abbildung 4.2.15.:Vergleich der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp und vcalc als Funktion der
Periodendicke dp und des atomaren Verhältnisses
NAl
NNi
.
4.2.4.2. Variation des atomaren Verhältnisses der RMS
In Abbildung 4.2.16 ist die Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp als Funktion des atom-
aren Verhätnisses von NAlNNi dargestellt. Bei einem atomaren Verhältnis von
NAl
NNi
= 1 ist die
höchste Geschwindigkeit von v = 8,3 ± 0,1 ms bei einer Periodendicke von dp = 50 nm
gemessen worden. Dieses atomare Verhältnis zeigt auch die größte Enthalpie (vgl. Ab-
schnitt 4.2.3). Eine Verschiebung des atomare Verhältnisses zu anteilig mehr Nickel in der
Periode hat ein Absinken der Geschwindigkeit zur Folge. Was mit einer Verringerung der
Enthalpie einhergeht. Dieses Verhalten wird bei mehr at.-% Aluminium in der Periode
beobachtet.
Die Enthalpie H ist unabhängig davon, ob, z.B. 60 at.-% Nickel oder Aluminium in der Pe-
riode vorhanden sind. Das heißt, dass das atomare Verhältnis von z.B. NAlNNi = 1,5 oder 0,7
jeweils eine Enthalpie von H = 1,6 kJg liefert. Damit ist also nicht zu erklären, warum die
Ausbreitungsgeschwindigkeit bei v( NAlNNi = 0, 6) = 2,6 ± 0,1 ms liegt, während bei v(
NAl
NNi
=
1, 5) = 6 ± 0,1 ms gemessen wird. Wie in Abschnitt 4.1.1 schon erwähnt und in Abschnitt
4.2.5 noch diskutiert wird, wurde eine dynamische spezifische Wärmekapazität cDTAIR
der RMS-Folien im Bereich einer Flüssigkeit gemessen. Dies bedeutet, dass bei Reaktion
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die RMS-Partner kurzzeitig in eine quasiflüssige Phase übergehen. Die Schmelzpunkte
der hier betrachteten RMS-Materialien weichen deutlich voneinander ab. So hat Nickel
einen Schmelzpunkt von Tschmelz = 1726 K, Aluminium einen Schmelzpunkt von Tschmelz =
933 K [78]. Somit wird bei aluminiumreicher RMS weniger Energie verbraucht um die
quasiflüssige Phase zu erreichen. Dies schlägt sich in der höheren Ausbreitungsgeschwind-
igkeit und maximalen Temperatur nieder. Bei nickelreicher RMS ist mehr Energie nötig,
um die Nickel-Schichten in der RMS in die quasiflüssige Phase zu überführen. Daher läuft
die Reaktion deutlich langsamer ab. Dies spiegelt sich in der Ausbreitungsgeschwindigkeit,
der maximalen Temperatur und der Schmelzzeit wieder.
In Abschnitt 4.2.5 wird diese Diskusion anhand der erreichten maximalen Temperaturen
und Schmelzzeiten weitergeführt.
Abbildung 4.2.16.: Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp als Funktion des atomaren Verhältniss-
es NAlNNi ; RMS-Parameter: Periodendicke von dp = 50 nm, Gesamtdicke dtot = 20 µm.
4.2.4.3. Variation der Gesamtdicke
In Abbildung 4.2.17 ist die Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp als Funktion der Gesamt-
dicke dtot gezeigt. Mit steigender Gesamtdicke ist ein linearer Anstieg der Ausbreitungs-
geschwindigkeit bis zu dtot = 80 µm zu erkennen. Danach ist keine Änderung der Aus-
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breitungsgeschwindigkeit feststellbar. Bei der Herstellung von so großen Gesamtdicken
der RMS kann es aufgrund von Targetabnutzung zu Änderung der Rate kommen. Daher
kann sich das atomare Verhältnis ändern und es kommt zur Abnahme der Enthalpie. Eine
weitere Erklärung ist, dass sich aufgrund des ständigen Wärmeeintrags eine höhere In-
terdiffusionszone einstellt. Diese würde sich wie eine Barriereschicht auswirken und die
Geschwindigkeit würde nicht mehr steigen.
Abbildung 4.2.17.: Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp als Funktion der Gesamtdicke dtot;
RMS-Parameter: atomares Verhältnis NAlNNi = 0,9, Periodendicke dp = 50 nm.
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4.2.4.4. Einﬂuss der Unterlagentemperatur
In Abbildung 4.2.18 wurde bei der Messung eine feste Unterlagentemperatur eingestellt.
Zu erkennen ist ein Anstieg der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp bei Erhöhung der Un-
terlagentemperatur TUnter. Die Erhöhung der Unterlagentemperatur setzt die von außen
einzukoppelnde Aktivierungsenergie, um die exotherme Reaktion zu starten, herab . Das
bedeutet, dass die RMSMaterialien schneller die oben erwähnte quasiflüssige Phase er-
reichen, dadurch steigt die Ausbreitungsgeschwindigkeit.
Die Unterlagentemperatur TUnter bis 90◦C wurde in Abstimmung mit der Messung der
Energiemenge gewählt, da bis zu dieser Temperatur keine Änderung nachgewiesen wer-
den konnte (vgl. Abschnitt 4.2.3).
Abbildung 4.2.18.: Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp als Funktion des atomaren Verhältniss-
es NAlNNi und der Unterlagentemperatur TUnter; RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 20 µm,
Periodendicke dp = 50 nm.
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4.2.4.5. Einﬂuß des äußeren Drucks
In Abbildung 4.2.19 ist der Einfluss des äußeren Drucks und damit die verbesserte An-
bindung an den Kontaktwerkstoff gezeigt. Bei Erhöhung des Fügedruckes von 1 MPa
konnte hierbei ein Absinken der Ausbreitungsgeschwindigkeit von ca. 10 % beobachtet
werden. Die weitere Steigerung des Drucks hatte, auch bei Variation des Kontaktwerk-
stoffes keine weiteren Auswirkungen in dem hier untersuchten Druckbereich. Der Grund
hierfür ist, dass der Druck über eine Spiegelvorrichtung auf die Glasplatte übertragen
werden musste. Dabei kann es bei Drücken oberhalb von einem MPa zu einer Wölbung
in der Glasplatte kommen. Dies bedingt eine inhomogenes Aufbringen des Drucks und
die Anbindung an den Kontaktwerkstoff kann nicht weiter verbessert werden.
Abbildung 4.2.19.: Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp als Funktion des Druckes p und des
atomaren Verhältnisses NAlNNi ; RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, Gesamtdicke dtot =
20 µm.
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4.2.4.6. Variation der Sn-Barriereschichtdicke
In Abbildung 4.2.20 ist die Ausbreitungsgeschwindigkeit als Funktion der Sn-Barriere-
schichtdicke dp,Sn gezeigt (vgl. [79]). Bis zu dp,Sn = 0,5 nm wirkt sich diese wie eine Bar-
riereschicht aus. Dies schlägt sich, wie schon besprochen, in einer Verringerung der Inter-
diffusionszone nieder (vgl. Abschnitt 4.2.1). Diese wird bei hier besprochenen RMS nur
aus Sn, was weder eine Phase mit Ni noch mit Al eingeht, gebildet. Bei Zündung der RMS
ist Sn als erstes der drei Materialien aufgrund des niedrigsten Schmelzpunktes flüssig,
dadurch wird die ursprüngliche Barriere Wirkung aufgehoben und es kommt zu einer
Steigerung der Ausbreitungsgeschwindigkeit. Allerdings lässt die Messgenauigkeit keine
abschließende Aussage zu. Die berechnete Ausbreitungsgeschwindigkeit zeigt ebendieses
Verhalten.
Bei zunehmender Sn-Barriereschichtdicke dp,Sn ist ein Absinken der Ausbreitungsgeschwin-
digkeit festzustellen. Gleiches Verhalten ist bei der Enthalpie H und der maximalen Tem-
peratur Texp erkennbar (vgl. Abschnitt 4.2.3 und 4.2.5). Es kommt nun die Tatsache zum
Tragen, dass das Sn nicht zur exothermen Reaktion beiträgt, sondern dem RMS Energie
entzieht. Die Abweichungen der berechneten Ausbreitungsgeschwindigkeit ab einer Sn-
Barriereschichtdicke von 10 nm sind auf die in der Modellierung als ideal angenommenen
Multischichten zurückzuführen. Die RMS mit Sn-Barriereschicht weisen ab besagten 10
nm deutliche Eigenspannungen auf, die auf das dicker werdende Sn zurückzuführen ist.
Dieser Sachverhalt wurde in den Modellierung nicht berücksichtigt. Desto dicker das Sn
wird desto größer wird die Rauheit in den einzelnen Schichten.
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Abbildung 4.2.20.: Ausbreitungsgeschwindigkeit v als Funktion der Sn-Barriereschichtdicke
dp,Sn; RMS-Parameter: atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,17, Periodendicke dp,tot = 50 nm +dp,Sn
Gesamtdicke dtot = 40 µm.
4.2.4.7. Zusammenfassung
Die Messungen der Ausbreitungsgeschwindigkeit verifizieren die Ergebnisse von Knep-
per et.al und Barbee et.al. im Bezug auf den Verlauf bei Variation der Periodendicke
[80, 81, 82].
Anselmi-Tamburini et.al. haben für unterschiedliche atomare Verhätnisse die Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit von durch Kaltwalzen hergestellte Al/Ni-RMS untersucht, auch
hier sind die Trendaussagen verifiziert worden [29].
Bei der Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit mit variierender Gesamtdicke wurde
ein ähnliches Verhalten wie schon bei der Messung der Energie pro Fläche beobachtet. So
ist sowohl bei Messung der Energie pro Fläche als auch der Ausbreitungsgeschwindigkeit
ab einer linearer Anstieg bei Steigerung der Gesamtdicke festzustellen. Bei der Herstel-
lung ab Gesamtdicken von 80 µm kann es, aufgrund von Faktoren wie Targetabnutzung
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bzw. langem Wärmeeintrag zu Änderungen im atomaren Verhältnis kommen, was die
Abweichungen von diesem Anstieg erklärt.
Die Einflüsse der Unterlagentemperatur, des Kontaktwerkstoffes und des von außen an-
gelegten Druckes sind bisher noch nicht untersucht worden. Diese Parameter sind für die
Nutzung der RMS bei konkreten Anwendungen entscheidende Größen, da sie die realen
Bedingungen widerspiegeln. Der von außen aufgebrachte Druck bei Fügungen verringert
die Ausbreitungsgeschwindigkeit um ca. 10%, was Auswirkung auf die Schmelzzeit hat.
Durch die Unterlagentemperatur ist eine Steigerung der Ausbreitungsgeschwindigkeit
möglich. Ein Einfluss des Kontaktwerkstoffes konnte nicht festgestellt werden.
Die Variation der Sn-Barriereschichtdicke zeigt den gleichen Verlauf, wie er schon bei der
Messung der Enthalpie festgestellt werden konnte.
Es lässt sich festhalten, dass auf die Ausbreitungsgeschwindigkeit v durch die Unterla-
gentemperatur TUnter, die Periodendicke dp, das atomare Verhältnis
NAl
NNi
, die Gesamtdicke
dtot oder einer Sn-Barriereschichtdicke gezielt Einfluss genommen werden kann. Wie in
Abschnitt 4.2.5 und 5 noch besprochen wird, hängt die Schmelzzeit direkt mit der Aus-
breitungsgeschwindigkeit zusammen.
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4.2.5. Messung des Temperaturfeldes
Im Folgenden werden die Ergebnisse der Messung der maximalen Temperatur Texp und
der Schmelzzeit tschmelz für die Variation der Parameter Perioden- dp, Gesamtdicke dtot,
atomares Verhältnis NAlNNi und Sn-Barrierenschichtdicke diskutiert.
Mit der Schmelzzeit tschmelz ist die Zeit definiert, in der sich die Temperatur oberhalb der
Temperatur von T = 1000 K befindet. Diese Temperatur zur Bestimmung der Schmelzzeit
gewählt, zum einem um Incusil-Hartlot noch aufzuschmelzen und zum anderen, weil die
niedrigste noch zu messende Temperatur für das verwendete Pyrometer, um die maxi-
malen Temperaturen noch zu erfassen, bei T = 850 K lag. Die hier diskutierte Schmelzzeit
ist nur eine qualitative Größe und lässt nur eine Trendaussage, wie lange die Temperatur
oberhalb der Schmelztemperatur des Lotes liegt, zu. Das ist der Tatsache geschuldet, dass
die RMS, wie bei der Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit, zwischen einer Glas-
platte und einem Kontaktwerkstoff gelegt werden muss. Hierbei entsteht ein Wärmestau,
der bei Fügungen nicht immer auftritt. Somit ist die gemessene Schmelzzeit deutlich über
der tatsächlich zur Verfügung stehenden. Die Schmelzzeiten für unterschiedliche Lote
sollte sich im Bereich zwischen 0 bis 3 ms, wie in Abschnitt 4.1.2 besprochen bewegen.
Die Trendaussagen sind vergleichbar. Aus den maximalen Temperaturen Texp und den
aus den DTA-Messungen gewonnenen Enthalpien H werden die spezifischen Wärme-
kapazitäten cDTAIR berechnet (vgl. Abschnitt 4.2.3).
4.2.5.1. Variation der Periodendicke
In Abbildung 4.2.21 ist die Temperatur als Funktion der Periodendicke dp dargestellt. Dies
sind die Messkurven, die zur Auswertung herangezogen wurden. Diese werden hier nur
einmal als Beispiel aufgeführt, im Weiteren werden nur die daraus gewonnenen Größen,
wie maximale Temperatur Texp und Schmelzzeit tschmelz, verwendet.
Abbildung 4.2.22 zeigt die Schmelzzeit tschmelz als Funktion der Periodendicke dp. Die
Schmelzzeit tschmelz verdreifachen sich mit wachsender Periodendicke von 25 auf 75 nm,
danach ist kein weiterer Anstieg im Rahmen der Messgenauigkeit erkennbar. Hieraus
lässt sich eine Abhängigkeit der Schmelzzeit von der Periodendicke ableiten. Je größer
die Periodendicke, desto größer die Schmelzzeit bei kleiner werdender Geschwindigkeit.
Dies ist mit den länger werdenden Diffusionswegen zu erklären. Die chemische Reaktion
stoppt erst, wenn das gesamte zur Verfügung stehende Material sich in der intermetal-
lischen Phase befindet. Somit wird bei hohen Periodendicken über einen längeren Zeit-
raum Energie in Form von Wärme an die Umgebung abgegeben und die Temperatur
bleibt effektiv länger oberhalb des Schwellwerts.
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Abbildung 4.2.21.: Temperatur T als Funktion der Zeit t und der Periodendicke dp;
RMS-Parameter: Atomares Verhältnis NAlNNi = 1,17, Gesamtdicke dtot = 20 µm.
Abbildung 4.2.22.: Schmelzzeit tschmelz (für Temperaturen oberhalb von T = 1000 K) als Funk-
tion der Periodendicke dp; RMS-Parameter: Atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,17, Gesamtdicke
dtot = 20 µm.
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In Abbildung 4.2.23 ist als Funktion der Periodendicke die gemessene und berechnete
maximale Temperatur angegeben. Der Vergleich zeigt, dass sich nur bei einer Perioden-
dicke dp = 25 nm eine Abweichung ergibt. Die Theorie gibt hier eine höhere Temperatur
an als gemessen wird. Die gemessene Temperatur ist ein Integral über die Messfläche.
Somit wird die Temperatur innerhalb der Messzeit von 125 µs gemittelt. Die hohe Aus-
breitungsgeschwindigkeit von v = 11,1 ± 0,1 ms bei dieser Periodendicke übersteigt die
Auflösungsgrenze des Messinstrumentes. Aus den Messungen der Enthalpie geht her-
vor, dass diese sich nicht bei Variation der Periodendicke ändert (vgl. Abbildung A.5.3,
im Anhang). Daraus folgt, dass die Fläche unter dem Temperatur-Zeit-Verlauf bei un-
terschiedlichen Periodendicken gleich bleiben muss. Somit ist bei einer Periodendicke
von dp = 25 nm ein schmaler jedoch sehr hoher Peak, wegen der hohen Ausbreitungs-
geschwindigkeit zu erwarten. Dies wird bei den Rechnungen auch erreicht. Durch diese
Diskussion ist gezeigt, dass die Simulation für experimentell schwer zugängliche Bereiche
eingesetzt werden kann, um z.B. die maximalen Temperaturen berechnet werden können.
Für andere Periodendicken, wie z.B. 50 nm, 75 nm etc., konnten sehr gute Übereinstim-
mungen mit dem Experiment erzielt werden.
Abbildung 4.2.23.:Vergleich der maximalen gemessenen und berechneten Temperaturen Tmax
und Tcalc als Funktion der Periodendicke dp.
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4.2.5.2. Variation des atomaren Verhätnisses der RMS
Wie aus Abbildung 4.2.24, oben ersichtlich, wird bei einem atomaren Verhältnis NAlNNi = 1
der RMS-Partner die höchste Temperatur erreicht. Der Verlauf der Ausbreitungsgeschwin-
digkeit und der maximalen Temperatur als Funktion des atomaren Verhältnis ist nahezu
identisch. Abbildung 4.2.24 zeigt den Verlauf der Schmelzzeit tschmelz als Funktion des
atomaren Verhältnisses NAlNNi . Die höchste Schmelzzeit wird mit einem atomaren Verhält-
nis von NAlNNi = 0,42 erreicht. Also mit einer nickelreichen RMS. Von diesem aus sinkt die
Schmelzzeit bis zu einer aluminiumreichen RMS um ca. das Dreifache ab.
Wie schon in Abschnitt 4.2.4 besprochen, ist die Enthalpie H für die gleichen prozen-
tualen Anteile von Nickel oder Aluminium nicht unterscheidbar. Die erreichten Ausbrei-
tungsgeschwindigkeiten unterscheidet sich stark. So sind diese bei nickelreichen RMS
langsamer. Da die Energien gleich sind, muss die Fläche unter dem Temperatur-Zeit-Ver-
lauf gleich sein, ob nun eine RMS mit 80 at−% Aluminium oder Nickel betrachtet wird.
Somit hat zwar die aluminiumreiche RMS die höhere maximale Temperatur und Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit, aber eben die niedrigere Schmelzzeit. Durch die Ermittlung der
Größenordnung der spezifischen Wärmekapazität cDTAIR (siehe unten) der RMS ist der
Schluss naheliegend, dass sich die RMS-Materialien kurzzeitig in einer quasiflüssigen
Phase befinden. Durch Betrachtung der Schmelztemperaturen der beiden RMS-Materia-
lien, wie in Abschnitt 4.2.4 geschehen, kann der gemessene und berechnete Wert der
Ausbreitungsgeschwindigkeit erklärt werden. Bei nickelreichen RMS wird, aufgrund des
höheren Schmelzpunktes von Nickel, die quasiflüssigen Phase erst später erreicht. Eine
weitere wichtig Rolle spielt die geringere thermische Leitfähigkeit von Ni im Bezug auf Al.
Bei aluminiumreicher RMS wird die entstehende Wärme schnell abgeführt als bei nickel-
reicher.
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Abbildung 4.2.24.: Oben, Temperatur Texp; Unten, Schmelzzeit tschmelz (für Temperaturen
oberhalb von T = 1000 K) als Funktion des atomaren Verhätnisses NAlNNi ; RMS-Parameter: Perio-
dendicke dp = 50 nm, Gesamtdicke dtot = 20 µm.
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4.2.5.3. Variation der Gesamtdicke der RMS
In Abbildung 4.2.25 ist die Schmelzzeit tschmelz als Funktion der Gesamtdicke dtot gezeigt.
Eine Änderung der maximalen Temperatur Texp bei Variation der Gesamtdicke dtot konnte
im Rahmen der Messgenauigkeit nicht festgestellt werden. Dieses deckt sich mit den in
den Abschnitten 4.1.1 und 4.2.3 beschriebenen Ergebnissen.
Bis zu einer Erhöhung der Gesamtdicke dtot auf 80 µm zeigt sich eine Steigerung der
Schmelzzeit tschmelz um das Vierfache. Die Abweichung bei 100 µm vom linearen Anstieg
wurde schon in Abschnitt 4.2.4 diskutiert. Dieser Sachverhalt ist mit Blick auf die Energie
pro Fläche und Ausbreitungsgeschwindigkeit erklärbar. Hier konnten die Ergebnisse mit
der gleichen Fit-Funktion angepasst werden. Woraus sich eine direkte Proportionalität
zwischen Ausbreitungsgeschwindigkeit, Schmelzzeit und Energie pro Fläche q ableiten
lässt. Zu begründen ist dieser Verlauf, wie schon diskutiert, mit der Dauer der exother-
men Reaktion, die bei höherer Gesamtdicke noch nachläuft und so die Temperatur ober-
halb der hier beschriebenen Schwelle hält. Das gleiche Ergebnis für die Schmelzzeiten
konnte in den Simulationen in Abschnitt 4.1.2 berechnet werden. Hieraus folgt eine Eval-
uation der Modellierung mit gaußförmiger Wärmestromdichtefunktion und damit der
Modellierung der Fügungen mittels RMS.
Abbildung 4.2.25.: Schmelzzeit tschmelz (für Temperaturen oberhalb von T = 1000 K) als Funk-
tion der Gesamtdicke dtot; RMS-Parameter: Atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 0,9, Periodendicke
dp = 50 nm.
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4.2.5.4. Variation der Sn-Barrierenschichtdicke
Wie in Abbildung 4.2.26 zu sehen sinkt die maximale Temperatur Texp bei steigender
Sn-Barrierenschichtdicke dp,Sn. Was mit der Abnahme der verfügbaren Enthalpie H kor-
reliert. Je mehr Zinn in der Periode enthalten ist, desto mehr Energie wird durch das Auf-
schmelzen dieser Fremdschicht endotherm verbraucht und kann somit nicht als Wärme
an die Umgebung abgegeben werden. Allerdings wirkt das Zinn als eine Art Wärme-
speicher, wie an der steigenden Schmelzzeit bei dp,Sn = 5 nm zu erkennen ist. Bei mehr
Zinn in der Periode ist der Effekt abgeschwächt immer noch zu erkennen.
Außerdem spielt der Effekt, dass die exotherme Reaktion bedingt durch die Barrieren-
wirkung innerhalb der Schicht verlangsamt wird ebenfalls eine Rolle. Somit kann durch
Einbringen einer Sn-Barriere in die Periode eine Schmelzzeit Steigerung erreicht werden.
Mit dem schon erwähnten weiteren Vorteilen einer Lotbarriereschicht in der Periode ist
hier eine Möglichkeit zur Verbesserung der RMS gegeben.
Abbildung 4.2.26.: Schmelzzeit tschmelz (für Temperaturen oberhalb von Tschmelz > 1000 K) als
Funktion der Sn-Barriereschichtdicke dp,Sn; RMS-Parameter: Atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,
Periodendicke dp = 50 nm, Gesamtdicke dtot = 40 µm.
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4.2.5.5. Bestimmung der speziﬁschen Wärmekapazität der RMS
Die spezifische Wärmekapazität ergibt sich aus cp(T) = H(T−T0) , hierfür wird die Enthalpie
H aus Abschnitt 4.2.3 mit den hier gewonnenen maximalen Temperaturen Texp verwendet
(vgl. Abbildung 4.2.27).
Diese Wärmekapazität wird als Eingangsgröße in die in Abschnitt 4.1.1 durchgeführten
Simulationen benötigt. Die bestimmten Wärmekapazitäten weichen von den spezifischen
Wärmekapazitäten von reinem Aluminium und reinem Nickel stark ab. Diese Abweichung
lässt sich auf die während der exothermen Reaktion gebildete quasiflüssige Phase zurück-
führen. Die hier berechnete spezifische Wärmekapazität cDTAIR gibt nicht die Wärmeka-
pazität der intermetallischen Phase an. So ist diese eher als eine den Diffusionsvorgang
beschreibende dynamische Größe zu verstehen. Wie in Abschnitt 4.1.1 beschrieben, wird
diese mittels einer Sättigungsfunktion in der Wärmequelle Q als dynamische temperatur-
abhängige Enthalpie berücksichtigt. Die hier angegebenen spezifischen Wärmekapazitäten
verifizieren die bei Makino et.al [41] beschriebenen.
Abbildung 4.2.27.: Spezifische Wärmekapazit cDTAIR als Funktion des atomaren Verhältnisses
NAl
NNi
; RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, Gesamtdicke dtot = 20 µm.
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4.2.5.6. Zusammenfassung
Aus den Messungen des Temperatur-Zeit-Verlaufs sind Trendaussagen über die Schmelz-
zeit tschmelz bestimmbar. Die Variation des atomaren Verhältnisses
NAl
NNi
zeigte einen ähn-
lichen Verlauf der maximalen Temperatur Texp wie der Verlauf der Ausbreitungsgeschwin-
digkeit. Aus diesen Messungen konnte abgeleitet werden, dass die Schmelzzeit propor-
tional zur Gesamtdicke, der Periodendicke und indirekt propotional zur Ausbreitungs-
geschwindigkeit und dem atomaren Verhältnis ist.
Die Schmelzzeit bei unterschiedlicher Sn-Barriereschichtdicke zeigt den höchsten Wert bei
5 nm. Diese RMS-Folie ist allerdings nur mit starken Eigenspannungen herstellbar und
eignet sich daher nicht für das RMS-Löten.
Die Temperaturmessungen dienten auch, um, wie im Abschnitt 5 beschrieben, die richtige
RMS auszuwählen, um eine gute Fügung mit guten Leitfähigkeiten zwischen Al-Cu-Prob-
en zu erreichen. Die beschriebene Bestimmung der spezifischen Wärmekapazität wurde
als Eingangsgröße in den Simulationen aus Abschnitt 4.1.1 verwendet und diente zur
Berechnung der inneren physikalischen und chemischen Vorgänge der RMS.
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5. Anwendung von
Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS)
Dieser Abschnitt beschäftigt sich mit der Anwendung der RMS als innovatives Lötver-
fahren. Es werden Fügungen und deren Charakterisierung anhand von Al- und Cu-Proben
vorgestellt. Die Materialdaten sind aus den Datenblättern [67, 68] zu entnehmen.
Zunächst wurden in Abschnitt 4.1.2 diese Fügungen simuliert, um die möglicherweise
benötigte Mindestdicke einer Ti-Wärmebarriereschicht und die Gesamtdicke dtot der RMS
für die verwendeten Lote abzuschätzen. Die im Anschluss besprochene Messung der Leit-
fähigkeit wurde ebenfalls simuliert (vgl. Abschnitt 4.1.3). Aus dem Vergleich der Simu-
lation mit den Messergebnissen konnte eine effektive Verbindungsfläche Ae f f bestimmt
werden.
Im weiteren Abschnitt werden Fügungen an den Systemen, Al-Al, Cu-Cu mit Sn-Weichlot
und Al-Cu mit Incusil-Hartlot durchgeführt und diskutiert [39]. Außerdem werden Füg-
ungen mit Sn-Barriereschicht RMS vorgestellt [60]. Hierbei werden die Parameter Füge-
druck pF , Vorbehandlung der Proben, Unterlagentemperatur TProbe und Gesamtdicke dtot
der RMS variiert.
Die entstandenen Fügungen werden hinsichtlich ihrer Scherzugfestigkeit, elektrischen
und thermischen Leitfähigkeit und mittels Temperaturwechseltest auf die Temperaturbe-
ständigkeit charakterisiert.

5 Anwendung von Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS)
5.1. Cu-Cu- und Al-Al-Fügungen mit Sn-Weichlot
5.1.1. Variation des Fügedrucks
In Abbildung 5.1.1 ist für die Fügekombinationen Al-Al und Cu-Cu mit Sn-Weichlot, mit
den unten angegebenen RMS-Parametern, die größte Scherzugfestigkeit von 15 ± 1 MPa
bei einem Fügedruck von pF = 5 MPa erreicht worden. Dieser Fügedruck wurde zur
Herstellung der Leitfähigkeitsproben angewendet, da davon ausgegangen werden kon-
nte, dass hier die effektive Verbindungsfläche größtmöglich ist. Bei Fügedrücken ab 20
MPa wurde ein Herausspritzen des schmelzflüssigen Lotes beobachtet. Dies führte zur
Minderung der Scherzugfestigkeit aufgrund dessen, dass nicht mehr genügend Lot zur
Verfügung stand. Temperaturwechseltest an mit Sn-Weichlot gefügten Proben zerstörten
die Fügungen, was an der maximalen Temperaturbeanspruchung dieses Tests, die sehr
nahe an die Schmelztemperatur des Zinns heranreichte und die Sn-RMS-Matrix zerstörte,
lag. Es kam zu einer Entnetzung innerhalb der Fügezone.
Abbildung 5.1.1.: Scherzugfestigkeit τ als Funktion des Fügedrucks pF für Al-Al- und
Cu-Cu-Proben mit 10 µm Sn-Weichlot; RMS-Parameter: 10 µm beitseitig Sn-Weichlot, Gesamt-
dicke dtot = 40 µm, Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1.
95
5 Anwendung von Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS)
5.1.2. Variation der Sn-Barriereschichtdicke
In Abbildung 5.1.2 ist die Scherzugfestigkeit als Funktion des Fügedrucks und der Sn-
Barriereschichtdicke gezeigt. Die RMS wurden zunächst mit 10 µm Sn-Weichlot galvanisch
vorbelotet. Anschließend wurden Fügungen mit vorbeloteten Cu-Proben bei variieren-
dem Fügedruck durchgeführt. RMS mit Sn-Barriereschichtdicken ab 5 nm liesen sich nur
in Bruchstücken, wegen der großen Eigenspannungen, vom Substrat ablösen. Zudem war
es nicht möglich Sn-Weichlot mittels Galvanik haftfest auf RMS ab einer Barrierenschicht-
dicke von 5 nm aufzubringen. Es wurde versucht ohne Vorbelotung mit RMS-Folien einer
Sn-Barriereschichtdicken ab 5 nm zu fügen. Hierbei ist festgestellt worden, dass sich auf-
grund der Eigenspannungen beim Aufbringen des Fügedrucks in der RMS-Folie Risse
bildeten. Diese waren so gravierend, dass die selbsterhaltende Reaktion stoppte. Daher
war es nicht mögliche eine haftfeste Verbindung der beiden Bauteile herzustellen.
Bei einem Fügedruck von 7,5 MPa ist bei einer Sn-Barriereschichtdicke von 1 nm ein
Anstieg der Scherzugfestigkeit um ca. 2 MPa zu erkennen. Gleiches gilt für 10 MPa Füge-
druck. Dadurch konnte gezeigt werden, dass eine Verbesserung der Scherzugfestigkeit,
wie schon in Abschnitt 4.2 erwähnt, durch Einbringen einer Lotbarriere in die RMS zu
erreichen ist.
Abbildung 5.1.2.: Scherzugfestigkeit τ als Funktion des Fügedrucks pF und der
Sn-Barriereschichtdicke dp,Sn für Cu-Cu-Proben mit 10 µm Sn-Weichlot; RMS-Parameter: 10
µm beitseitig galvanisch Sn-Weichlot, Gesamtdicke dtot = 40 µm, Periodendicke dp = 50
+dp,Snnm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1.
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5.1.3. Variation der Proben-Temperatur und der Gesamtdicke der RMS
In Abbildung 5.1.3 werden Scherzugfestigkeiten τ als Funktion der Proben-Temperatur
TProbe und des Fügedrucks pF beschrieben. Hierbei wurde ebenso die Gesamtdicke der
RMS von dtot = 40 µm auf 80 µm erhöht. Aufgrund der oben beschriebenen Versuche
wurde der Fügedruck auf das Intervall von 2,5 - 10 MPa eingegrenzt. Bei einem Füge-
druck von pF = 7,5 MPa wurde so eine Scherzugfestigkeit von 22,5 ± 1 MPa erzielt. Dies
ist, im Gegensatz zu Proben gefügt mit einer RMS der Gesamtdicke dtot = 40 µm, eine
Steigerung der Scherzugfestigkeit um ca. 7,5 MPa.
Die Erhöhung der Proben-Temperatur TProbe von 20 ◦C auf 60 ◦C zeigte keine Verbes-
serung der maximal zu erreichenden Scherzugfestigkeit τ. Zu erklären ist diese Beobach-
tung mit der, durch das Vorwärmen, gesteigerten Ausbreitungsgeschwindigkeit v der
RMS, womit ein Sinken der Schmelzzeit einhergeht (vgl. Abschnitt 4.2.4 und 4.2.5).
Abbildung 5.1.3.: Scherzugfestigkeit τ als Funktion des Fügedrucks pF und der
Proben-Temperatur TProbe; gefügt Cu-Cu-Proben mit 10 µm Sn-Weichlot; RMS-Parameter: 10
µm beitseitig galvanisch Sn-Weichlot, Gesamtdicke dtot = 80 µm, Periodendicke dp = 50 nm,
atomares Verhältnis NAlNNi = 0,9.
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5.2. Al-Cu-Proben mit Incusil-Hartlot
In Abbildung 5.2.1 ist die Scherzugfestigkeit der Materialkombination Al-Cu, gefügt mit
Incusil-Hartlot, als Funktion des Fügedrucks pF und der Vorbehandlung dargestellt. Alle
Proben wurden vor der individuellen Vorbehandlung mit Schleifpapier (TSM P800) be-
gradigt und im Ultraschallbad mit Ethanol, um die Schleifpapierrückstände zu entfernen
und die Oberfläche zu entfetten, gereinigt. Anschließend wurden die unten beschrieb-
enen Vorbehandlungen durchgeführt. Die Beschichtung mit dem in Abschnitt 3.4 erwäh-
nten Schichtaufbau erfolgte in der MSL600. Ohne die Ti-Wärmebarriereschicht war die
Wärmeableitung in die Proben zu groß, als dass eine ausreichende Zeit zur Verfügung
stand, in der das Incusil-Hartlot in der Schmelze gehalten werden konnte um eine haft-
feste Fügung der Proben zu erreichen (vgl. Abschnitt 4.1.2). Die Cu-Benetzungsschicht
wurde benötigt um das Incusil haftfest auf die Proben aufzubringen.
Proben der Vorbehandlung 1 wurden einer Reinigung im Ultraschallbad mit dem Mittel
"Galvex"vor der Beschichtung unterzogen. Was zu Scherzugfestigkeiten unter 2 MPa und
damit den schlechtesten Ergebnisse führte [64].
Vorbehandlung 2 bedeutet eine Reinigung für 5 min in der Ionenstrahlanlage IonSys1600
um die Oberfläche von Oxiden zu befreien. Anschließend wurden 50 nm Titan in die
Probenoberfläche mit Hilfe der Assistquelle, zur Verbesserung der Haftung der Ti-Wärme-
barriereschicht, implantiert. Diese Vorbehandlung lieferte die beste Scherzugfestigkeit von
τ = 17± 1 MPa bei einem Fügedruck von pF = 20 MPa. Diese Vorbehandlung wurde zur
Herstellung der LeitfähigkeitsProben angewandt.
Vorbehandlung 3 unterscheidet sich von Vorbehandlung 2 nur durch das Weglassen der
Implantierung von Ti in die Probenoberfläche. So konnte bei einem Fügedruck von pF =
15 MPa eine Scherzugfestigkeit von τ = 16 ± 1 MPa erreicht werden.
Der Temperaturwechseltest an diesen Proben zeigte im Rahmen der Messgenauigkeit
keine Änderung der Scherzugfestigkeit.
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Abbildung 5.2.1.: Scherzugfestigkeit τ als Funktion des Fügedrucks pF und der Vorbe-
handlung für Al-Cu-Proben gefügt mit Incusil-Hartlot; RMS-Parameter: 3 µm beitseitig
Incusil-Hartlot, Gesamtdicke dtot = 80 µm, Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 0,9.
5.3. Messung des speziﬁschen Widerstandes
5.3.1. Vergleich der Leitfähigkeit bei Fügungen
Abbildung 5.3.1 zeigt aus der Messung des spezifischen Widerstandes die berechneten
elektrischen und thermischen Leitfähigkeiten bei Fügungen der Materialien Al und Cu,
wobei hier die Vorbehandlungsmethode und der Fügedruck verwendet wurde, die wie
oben beschrieben beschrieben die höchste Scherzugfestigkeit ergaben. Als RMS wurden
für mit Sn-Weichlot gefügte Proben eine Gesamtdicke von dtot = 40 µm und für Incusil-
Fügungen dtot = 80 µm verwendet. Die Messungen sind an zylinderförmigen Proben der
Abmessung wie in Abschnitt 3.4 beschrieben durchführt worden. Als Referenz dienten
ungefügte Cu- und Al-Proben (vgl. Abbildung A.7.3, im Anhang).
Die thermische Leitfähigkeit sinkt bei Fügungen von Al-Al- um ca. das Dreifache und bei
Cu-Cu um ca. das Sechsfache im Bezug auf die ungefügten Reinproben ab.
Bei mechanischen Fügungen ist ein noch höheres Absinken erkennbar. Die mit Kleber
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gefügten Proben verhalten sich ähnlich wie die mechanisch gefügten. Daher sind, obwohl
nach der Berechnung keine vollflächige Verbindung der Proben stattgefunden hat, die
Fügung mit RMS-Folien im Bezug auf die hier betrachteten Verfahren die besten Leit-
fähigkeit zu erzielen.
Die Fügungen Al-Cu-Proben ordnen sich zwischen den Fügungen der gleichen Materia-
lien im Hinblick auf deren Leitfähigkeit ein.
Abbildung 5.3.1.: Elektrische σ und thermische λ Leitfähigkeit als Funktion unterschiedlicher
Fügearten für Fügungen von Al- und Cu-Proben.
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5.3.2. Variation der Belotung und der Gesamtdicke der RMS
In Abbildung 5.3.2 ist der spezifische Widerstand als Funktion der RMS-Parameter gezeigt.
Hierbei wird unterschieden zwischen belotet und unbelotet; reagiert und unreagiert;
40 µm oder 80 µm Gesamtdicke. Auf der RMS befand sich beidseitig entweder kein Lot,
10 µm galvanisch Sn-Weichlot oder 3 µm Incusil-Hartlot. Die RMS-Folien wurden, wie in
Abschnitt 3.4 beschrieben hergestellt und kontaktiert.
Der spezifische Widerstand der unreagierten RMS-Folie von ψ = 115± 7 nΩm war für die
untersuchten Parameter identisch. Es zeigten sich jedoch nach der Reaktion der RMS-Folie
deutliche Unterschiede. Ohne Belotung wurde für eine Gesamtdicke von dtot = 40 µm
ein Wert von ψ = 850 ± 50 nΩm ermittelt. Mit Sn-Weichlot konnte dieser Widerstand
um ca. 500 nΩm abgesenkt werden. Bei einer Gesamtdicke dtot = 80 µm ohne Incusil
wurden 630 ± 38 nΩm gemessen. Dieser sank um die Hälfte bei Proben mit beidseitiger
Incusil-Belotung. Das Steigen des spezifischen Widerstandes nach Reaktion der RMS ist
auf den Übergang in die intermetallische Phase und die sich aufgrund des thermischen
Schocks bei der Reaktion bildenden Riss zurückzuführen. Diese behindern den Elektro-
nenfluss durch die Folie und der spezifische elektrische Widerstand steigt.
Bei den Messung in Abschnitt 4.2.5 wurde gezeigt, dass die maximale Temperatur Texp
nicht von der Gesamtdicke dtot abhängt, wohl aber die Schmelzzeit tschmelz. Somit ist die
Dauer des Abkühlungsprozesses einer RMS mit einer Gesamtdicke dtot = 80 µm länger
als bei 40 µm und der thermische Schock der dadurch entsteht geringer. Deshalb bilden
sich weniger Risse und der spezifische Widerstand ist geringer.
Das Lot auf der RMS-Folie fließt in die entstehenden Risse und füllt diese auf. Was sich
auch zeigt, wenn man eine reagierte Folie mit und ohne Lot in der Hand hält. Jene mit
Lot ist deutlich starrer nach der Reaktion. So ist ein deutlich besserer Elektronenfluss
zu beobachten. Allerdings ist der spezifische elektrische Widerstand der verwendeten
Lot-Materialien höher als der des aus Al und Ni bestehenden Multischichtstapels, was
den erhöhten spezifischen Widerstand im Gegensatz zu der unreagierten RMS-Folie er-
klärt. So konnte die Vermutung der Rissbildung bei Reaktion der RMS und das Auffüllen
der entstandenen Risse durch Lot nachgewiesen werden.
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Abbildung 5.3.2.: Spezifischer Widerstand ψ als Funktion der Gesamtdicke dtot, der Belotung
und des Zustandes der RMS; RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhätnis
NAl
NNi
= 0,9.
102
5 Anwendung von Reaktiv-Multischicht-Systemen (RMS)
5.3.3. Variation des atomaren Verhältnisses der RMS
In Abbildung 5.3.3 ist der spezifische Widerstand ψ als Funktion des atomaren Verhält-
nisses NAlNNi dargestellt. Wird das Verhältnis zur Al-Seite verschoben, so sinkt der spezifi-
sche Widerstand erwartungsgemäß schon in der unreagierten RMS. Das konträre Verhal-
ten kann bei steigendem Ni-Verhältnis beobachtet werden. Ni hat einen mehr als doppelt
so großen spezifischen Widerstand als Al. Womit sich dieses Verhalten erklären lässt.
Abbildung 5.3.3.: Spezifischer Widerstand ψ als Funktion des atomaren Verhältnisses NAlNNi ;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 40 µm, Periodendicke dp = 50 nm.
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5.3.4. Variation der Sn-Barrierenschichtdicke
Eine Möglichkeit die Leitfähigkeit der reagierten RMS zu verbessern ist, wie oben be-
sprochen, die sich bildenden Risse mit Lot zu verschließen. In Abbildung 5.3.4 ist der
spezifische Widerstand als Funktion der Sn-Barriereschichtdicke gezeigt.
Dieses System wurde in den Abschnitt 4.2.1, 4.2.4, 4.2.3 und 4.2.5 besprochen und charak-
terisiert. Wie schon besprochen hat Sn einen höheren spezifischen Widerstand als Ni bzw.
Al was den Anstieg von ψ von reiner unreagierten Al/Ni- zu Al/Sn/Ni/Sn-RMS er-
klärt. Nach der Reaktion ist deutlich der geringere spezifische Widerstand von RMS mit
Sn-Barriereschicht zu ohne erkennbar. Bei Erhöhung der Sn-Barriereschichtdicke von 0,5
nm auf 10 nm kann im Rahmen der Messgenauigkeit keine Änderung abgeleitet werden.
Abbildung 5.3.4.: Spezifischer Widerstand ψ als Funktion der Sn-Barriereschichtdicke dp,Sn;
RMS-Parameter: Gesamtdicke dtot = 40 µm, atomares Verhältnis
NAl
NNi
= 1,17.
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5.3.5. Zusammenfassung
Es wurde gezeigt, wie Fügungen von Al- und Cu-Proben mit Sn-Weichlot bzw. Incusil-
Hartlot erfolgreich mittels Reaktiv-Multischicht-Systemen herzustellen und welche Scher-
zugfestigkeiten erreichbar sind.
Eine Abhängigkeit der Scherzugfestigkeit τ von der Vorbehandlung der Proben, des Lotes,
des Fügedrucks pF, der Proben-Temperatur TProbe und der Gesamtdicke dtot der RMS
wurde festgestellt. Die Aussage, dass die Ausbreitungsgeschwindigkeit v Einfluss auf die
Schmelzzeit tschmelz und damit indirekt auf die Scherzugfestigkeit τ hat, konnte durch die
Untersuchung mit anderer Proben-Temperatur TProbe verifiziert werden.
Die erreichten Scherzugfestigkeiten von Sn-Weichlot Fügungen mit RMS der Gesamt-
dicke dtot = 80 µm, liegen im Bereich von 22 MPa. Scherzugfestigkeiten beim Kleben von
Cu-Cu-Proben liegen im Bereich von ca. 8 MPa.
Die Messungen des spezifischen elektrischen Widerstandes ψ und daraus berechneten
elektrischen σ und thermischen λ Leitfähigkeiten zeigten im Vergleich mit mechanisch
bzw. durch Kleben hergestellte Proben deutlich bessere Ergebnisse. Durch Simulationen
konnte eine effektive Verbindungsfläche bezogen auf die gesamte mögliche Verbindungs-
fläche, von ca. 55 % von Cu-Cu-Fügungen mit Sn-Weichlot und einer RMS Gesamtdicke
von dtot = 40 µm berechnet werden (vgl. Abschnitt 4.1.3). Hier wurden Scherzugfestigkeit-
en von 15 MPa erhalten. Bezogen auf die mögliche Scherzugfestigkeit von 27 MPa, sind
dies genau 55 % [74]. Es lässt sich eine Korrelation zwischen effektiver Verbindungsfläche
Ae f f , Scherzugfestigkeit τ und thermischen Leitfähigkeit λ ableiten. Bei Kenntnis einer
dieser Größen können die anderen abgeschätzt werden. Zum Beispiel ergibt sich aus der
Kenntnis der Scherzugfestigkeit bei Cu-Cu-Fügungen mit einer RMS Gesamtdicke von
dtot = 80 µm, eine effektive Verbindungsfläche von Ae f f = 83 % und aus Vergleich mit der
Simulation eine thermische Leitfähigkeit von λ = 327 Wm·K .
Die Messung des spezifischen elektrischen Widerstand von reagierten und unreagierten
RMS sind Neuland. Diese Messungen fanden Verwendung in den Simulationen aus Ab-
schnitt 4.1. Es zeigt sich deutliche ein Anstieg des Widerstands nach Reaktion. Dieser kann
durch Variation des atomaren Verhältnisses, das Einbringen einer Barriereschicht oder das
Aufbringen von Lot auf die RMS beeinflusst werden.
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In der heutigen Zeit wird das Fügen von Bauteilen im Mikrometerbereich immer wichtiger.
Es werden Fügetechologien benötigt, die die Bauteile kaum erwärmen, hohe Temper-
aturbeständigkeit und gute thermische und elektrische Leitfähigkeiten aufweisen. Das
hier vorgestellte neue innovative Verfahren des RMS-Lötens ist eine Möglichkeit diese
Bedingungen größtenteils zu erfüllen. Weitere Vorteile dieser Technologie sind, dass sie
transportabel einsetzbar ist, es lassen sich Preforms herstellen und es wird kein Sauerstoff
benötigt, was den Einsatz im Vakuum oder in Flüßigkeiten ermöglicht. Nachteile dieser
Technologie wären zum einen die momentan noch hohen Kosten bei der Herstellung,
zum anderen die Anforderungen an die zu fügenden Bauteile selbst, wie z.B. benötigte
Wärmebarriere- und Benetzungsschichten auf den Bauteilen, die Fügezone muss eine
glatte und ebene Fläche aufweisen und die Scherzugfestigkeit beim Hartlöten sind noch
deutlich unter der Erwartungen. Außerdem muss berücksichtigt werden, dass in der Füge-
zone eine spröde intermetallische Phase verbleibt, die sich störend auswirken kann.
Die vorliegende Arbeit beschäftigt sich mit der Modellierung, experimentellen Charak-
terisierung und der Anwendung von Reaktiv-Multischicht-Systemen. Dabei sind Multi-
schichten gemeint, die aus meist zwei metallischen Materialien aufgebaut sind und bei
Aktivierung, z.B. durch einen elektrischen Abrissfunken, eine selbsterhaltende exotherme
chemische Reaktion miteinander ausführen. Dabei wird Energie in Form von Wärme frei.
Diese kann zum Aufschmelzen von Loten und damit zum Fügen von unterschiedlichsten
Komponenten genutzt werden. Aufgrund dessen, dass diese RMS als freistehende Folien
vorliegen, ist es ermöglicht die Wärme direkt in der Fügezone freizusetzen. Aufgrund des
extrem schnellen Prozesses im Bereich von Millisekunden werden die Fügepartner nur
geringfügiger thermischer Belastung ausgesetzt.
Zunächst wurden die Reaktiv-Multischicht-Systeme mathematisch charakterisiert, um ein
tieferes Prozessverständnis der physikalischen und chemischen Vorgänge der Reaktion an
sich zu erhalten. Dies wurde anhand des RMS Al/Ni systematisch exerziert und die dabei
erhaltenen Ergebnisse mit den experimentellen Daten verglichen. Dabei sind als Neuer-
ungen zu schon bestehenden mathematischen Formolierung festzuhalten: Einführung ein-
er Sättigungsfunktion zur Beschreibung des Phasenübergangs und damit der chemischen
Reaktion und temperaturabhängige Materialdaten. Danach wird das so gewonnene Mod-
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ell auf andere RMS, wie Ti/Si, Al/Sn/Ni/Sn und Ti/Al/Si/Al übertragen und so die hier-
bei ablaufenden chemischen und physikalischen Prozesse analysiert. So ist es möglich,
vor der Herstellung von neuartigen Systemen, die wichtigen Parameter Ausbreitungs-
geschwindigkeit und maximale Temperatur zu berechnen. Damit kann die in dieser Ar-
beit vorgestellte zeitintensive experimentelle Charakterisierung neuer Systeme deutlich
verkürzt werden.
Die Entwicklung einer neuen Methode zur Berechnung der Temperaturausbreitung mit-
tels gaußförmiger Wärmestromdichtefunktion in Bauteile und Abschätzung der Schmelz-
zeiten für unterschiedliche Lotmaterialien ermöglicht es eine Parameterauswahl für kon-
krete Fügeprobleme mittels RMS zu treffen. So kann vorab entschieden werden, welche
Periodendicke, Gesamtdicke bzw. welches atomare Verhältnis, für das konkrete Fügeprob-
lem den geringsten Wärmeintrag bei höchster Schmelzzeit verspricht. Ebenso ist so die für
konkrete Fügungen relevante Vorbeschichtung der Bauteile selbst zu modellieren. Damit
kann die Dicke benötigter Wärmebarriere- und Lotschichten abgeschätzt werden. Die so
gewonnenen Parameter werden dann am Beispiel von Cu-Cu-, Al-Al- und Al-Cu-Fügung-
en getestet und verifiziert.
Die Entwicklung einer Methode zur Berechnung der effektiven Verbindungsfläche macht
es möglich eine Korrelation zwischen thermischer Leitfähigkeit und Scherzugfestigkeit
des jeweiligen Lotes abzuleiten. Dies kann auch mittels Ultraschallmikroskopie bestimmt
werden, allerdings ist diese Methode zeitintensiv und teuer.
In dieser Arbeit wurden Al/Ni- und Al/Sn/Ni/Sn-RMS einer systematischen und inten-
siven experimentellen Charakterisierung unterzogen. Durch TEM-Untersuchungen kon-
nte die Interdiffusionszone bestimmt und mittels Simulation verifiziert werden. Durch
REM-Untersuchungen wurden die Gesamt-, Perioden- und Lotschichtdicken der RMS
bestimmt.
In-situ-Messungen am Synchrotron in Hamburg zeigten die Phasenumwandlung bei lang-
samen Aufheizen der RMS. So konnten die bei der DTA-Messung ablaufenden Vorgänge
charakterisiert werden.
Durch DTA-Untersuchungen wurde die Enthalpie und Energie pro Fläche der RMS be-
stimmt, dies ist eine wichtige Eingangsgröße für die durchgeführten Modellierungen.
Das untersuchte Temperaturverhalten der RMS zeigte, dass ein Transport auf dem Post-
weg denkbar ist. Erst ab einer Temperatur über 120 ◦C ist ein Absinken der Enthalpie zu
beobachten.
Durch Messung der Parameter Enthalpie, Ausbreitungsgeschwindigkeit und maximale
Temperatur konnten wichtige Korrelationen zur Schmelzzeit abgeleitet werden. So ist
diese direkt proportional zur Perioden- und Gesamtdicke, indirekt proportional zum atom-
aren Verhältnis. Die Schmelzzeit ist für die reale Fügeanwendung eine wichtige Größe.
107
6 Schluss und Ausblick
Durch Fügungen von Cu-Cu-, Al-Al- und Al-Cu-Proben bei Variation des Lotes, der Ge-
samtdicke, der Unterlagentemperatur, des Reaktiv-Multischicht-Systems und des Füge-
drucks konnte der theoretische, experimentelle Teil in die Praxis überführt und überprüft
werden. Mit den beschriebenen Werkzeugen konnte vorher bestimmt werden, welche
Gesamtdicke der RMS und Wärmebarrieredicke benötigt wird, um eine ausreichende
Schmelzzeit für das jeweilige Lot zu erreichen und somit erfolgreiche Fügungen herzu-
stellen. Nach erfolgter Fügung wurde die Scherzugfestigkeit und thermischen Beständ-
igkeit getestet.
Durch Bestimmung der elektrischen und thermischen Leitfähigkeit konnte gezeigt wer-
den, dass mit RMS-Löten im Gegensatz zu mechanischem Fügen bzw. Kleben eine deut-
liche Verbesserung erzielt werden kann. Die RMS selbst wurden hinsichtlich ihrer Leit-
fähigkeiten von unreagiertem zu reagiertem Zustand gemessen. Damit ist eine Korrela-
tion der Leitfähigkeit und des atomaren Verhältnisses sowie der Sn-Barriereschichtdicke
bestimmt worden.
Diese Arbeit stellt im Gesamten ein Konzept vor, wie durch Berechnung und experi-
menteller Charakterisierung, der maximalen Temperatur, Ausbreitungsgeschwindigkeit,
Temperaturausbreitung in die Systemkomponenten und der thermischen Leitfähigkeit für
unterschiedlichste RMS, die Abschätzung wichtiger Parameter, wie Gesamtdicke, Period-
endicke, atomarem Verhältnis, Wärmebarriere- und Lotschichtdicke für konkrete Anwen-
dungen des RMS-Lötens abgeleitet und auf die Anwendung übertragen werden können.
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Anhang A.
Anhang
A.1. In Abschnitt 4.1 verwendete Materialdaten
Bezeichnung Abkürzung Wert Einheit Referenz
Aktivierungsenergie AlNi EA,AlNi 137
kJ
mol [12]
Aktivierungsenergie TiSi EA,TiSi 193
kJ
mol [116]
Sättigungsparameter ζ 49 K berechnet
Zündtemperatur Tinitial 2000 K [53]
Zündzeit tzuend 5 ·10−12 s2 [53]
Lorenzzahl L 2,44 ·10−8 V2K2 [69]
Universelle Gaskonstante R 8,314472(15) Jmol·K [69]
Molare Masse Al MAl 26,98
g
mol [78]
Molare Masse Ni MNi 42,84
g
mol [78]
Molare Masse Ti MTi 47,8
g
mol [78]
Molare Masse Si MSi 28,086
g
mol [78]
Molare Masse Sn MSn 118,7
g
mol [78]
Arrhenius Vorfaktor Ni in Al D0,Ni 0,4 ·10−5 m2s [49], [116]
Arrhenius Vorfaktor Al in Ni D0,Al 1,9 ·10−5 m2s [49],[116]
Arrhenius Vorfaktor Ti in Si D0,Ti 5 ·10−14 m2s [116]
Arrhenius Vorfaktor Si in Ti D0,Si 4,4 ·10−11 m2s [116]
Arrhenius Vorfaktor Al in Ti D0,Al−Ti 9,7 ·10−9 m2s [116]
Arrhenius Vorfaktor Al in Si D0,Al−Si 5,02 ·10−4 m2s [116]
Arrhenius Vorfaktor Si in Al D0,Si−Al 3,95 ·10−4 m2s [116]
Arrhenius Vorfaktor TiSi D0,TiSi 2,4 ·10−4 m2s [116]
Energiemenge TiSi H 3,7 kJg gemessen
Raumtemperatur T0 293 K -
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A.2. Anhang zu Abschnitt 4.1.1
Abbildung A.2.1.: Röntgendiffraktogramm eines Ti/Al/Si/Al-RMS.

A.3. Anhang zu Abschnitt 4.2.2
Abbildung A.3.1.: Versuchsaufbau der In Situ Messung am HASYLAB in Hamburg.

A.4. Anhang zu Abschnitt 4.1.1
Abbildung A.4.1.: Phasendiagramm zu NiAl [75].

Abbildung A.4.2.: Phasendiagramm zu TiSi [101].

A.5. Anhang zu Abschnitt 4.2.3
Abbildung A.5.1.: Screenshot des Auswertungsprogramm TA60 mit Bestimmung der En-
thalpie H; RMS-Parameter: Periodendicke dp = 50 nm, atomares Verhältniss
NAl
NNi
= 1, Gesamt-
dicke dtot = 20 µm.

Abbildung A.5.2.: Vergleich der bestimmten Energiemenge H der Kalibrierungsmaterialien
mit den Literaturwerten, es ergibt sich ein prozentualer Fehler von 4 %.
Abbildung A.5.3.: Energiemenge H als Funktion der Periodendicke dp; RMS-Parameter:
atomares Verhältnis NAlNNi = 1,17, Gesamtdicke dtot = 20 µm.

A.6. Anhang zu Abschnitt 4.2.4
Abbildung A.6.1.: Zündvorrichtung zur Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp und
des Temperatur-Zeit-Verlaufs.
Abbildung A.6.2.: Ausbreitungsgeschwindigkeit vexp als Funktion der Periodendicke dp und
des Kontaktwerkstoffes; RMS-Parameter: Atomares Verhältnis NAlNNi = 1,17, Gesamtdicke
dtot = 20 µm.

A.7. Anhang zu Abschnitt 5
Abbildung A.7.1.: Scherzugprüfmaschine mit Messcomputer an der Fakultät Maschinen-
wesen, TU Dresden.

Abbildung A.7.2.: Prinzipieller Aufbau der Ionenstrahlanlage IonSys1600.

Abbildung A.7.3.: Zylinderförmige Proben zur Messung des spezifischen Widerstandes ψ;
Oben, ungefügte Al- und Cu-Proben; Links unten, mit RMS-gefg¨te Al- und Cu-Proben; Rechts
unten, durch Kleber gefügte Al- und Cu-Proben.
Abbildung A.7.4.: Reagierte und unreagierte RMS zur Messung des spezifischen Wider-
standes ψ.

